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Wir haben den elektrischen Transport und die thermodynamischen Eigenschaften
von vier unterschiedlichen korrelierten Elektronensystemen untersucht.
Bisherige Untersuchungen beschäftigten sich mit den elektronischen und magne-
tischen Grundzustandseigenschaften des tetraboriden Materials MnB4. In diesen
Untersuchungen konnte der Grundzustand noch nicht eindeutig beschrieben werden.
Wir präsentieren hier die experimentellen Untersuchungen in Form des speziﬁschen
Widerstandes und der Magnetisierung an einkristallinem MnB4. Mit unseren Daten
konnten wir bestimmen, dass der elektronische Grundzustand von MnB4 intrinsisch
einem Pseudo-Gap-System entspricht, was vorangegangene Bandstrukturrechnungen
bestätigt. Darüber hinaus konnten wir zeigen, dass das System weder magnetische
Ordnung aufweist, noch ein Verhalten nahe eines magnetisch geordneten Zustandes,
wodurch bisherige Annahmen diesbezüglich widerlegt werden konnten.
Weiter präsentieren wir die Untersuchung des Magnetowiderstandes von MnSi-
Dünnﬁlmen in hohen Magnetfeldern bis 24 T. Wir konnten zeigen, dass der Mag-
netowiderstand im Kontext von Spinﬂuktuationstheorie betrachtet werden kann,
was uns erlaubt, die Ergebnisse mit Untersuchungen an MnSi-Bulk-Material zu
vergleichen. Trotz qualitativen Ähnlichkeiten zwischen Bulk- und Dünnﬁlmdaten,
konnten klare quantitative Unterschiede herausgearbeitet werden. Wir nehmen an,
dass diese Auﬀälligkeiten die Unterschiede in den jeweiligen Spinﬂuktuationspektren
von MnSi-Bulk und -Dünnﬁlm reﬂektieren.
Weiterhin haben wir den Hall-Eﬀekt, Magnetotransport, und die Magnetostriktion
von einkristallinem UPt2Si2 in Magnetfeldern bis 60 T bei Temperaturen bis zu
50 mK gemessen. Damit konnte das Phasendiagramm für Magnetfelder B || a- und
c-Achse bestätigt werden. Darüber hinaus konnten wir eine starke Änderung des
Hall-Eﬀektes an den Phasengrenzen für B || c-Achse beobachten. Aus einem Vergleich
mit Bandstrukturrechnungen, die einen dualen Charakter für zwei der 5f -Elektronen
annehmen, schlagen wir vor, dass diese feldinduzierten topologischen Änderungen der
Fermi-Oberﬂäche einem Lifshitz-Übergang zugeschrieben werden. Außerdem konn-
ten wir eine einzigartige Hysterese im Magnetotransport und der Magnetostriktion
beobachten, was darauf hindeutet, dass der Lifshitz-artige Übergang von diskontinu-
ierlicher Natur ist, was für wechselwirkende Elektronensysteme vorhergesagt wird.
Zum Schluss haben wir die Magnetisierung und die Magnetostriktion von einkristal-
linem U2Rh3Si5 in Magnetfeldern bis 65 T entlang der drei Kristallachsen a, b und
c gemessen. Hierbei konnten wir unterschiedliche Phasenübergangsverhalten in die
antiferromagnetische Phase von U2Rh3Si5 entlang der a- und b-Achse beobachten.
Diese bestätigen die komplexe Natur des Phasenübergangs erster Ordnung in die-
sem System. Für B || c-Achse konnte bis zu Feldern von 65 T keine feldinduzierten
Phasenübergänge beobachtet werden. Außerdem konnten wir eine große magnetische
Anisotropie zwischen den drei Achsen beobachten. Der Anisotropiefaktor zwischen
B || b und a ist 3, zwischen b und c ist der Faktor größer als 5. Zusammen mit
einer weiterführenden Charakterisierung in unserem Labor durch die Messung des
speziﬁschen Widerstandes und des Magnetowiderstandes bis 9 T konnten wir das
magnetische Phasendiagramm für B || a- und b-Achse weiter ausbauen.

Abstract
We have studied the electronic transport and thermodynamic properties of four
diﬀerent correlated electron systems.
Recent studies have dealt with the electronic and magnetic ground state properties
of the tetraboride material MnB4. So far, however, the ground state properties could
not be established unambiguously. Therefore, here we present an experimental study
on single-crystalline MnB4 by means of resistivity and magnetization measurements.
With our data we establish that the electronic ground state of MnB4 is intrinsically
that of a pseudo-gap system, in agreement with recent band structure calculations.
Furthermore, we demonstrate that the material does neither show magnetic order
nor a behavior arising from the vicinity to a magnetically ordered state, this way
disproving previous claims.
Further, we present a study of the magnetoresistivity of thin ﬁlm MnSi in high
magnetic ﬁelds up to 24 T. We establish that the magnetoresistivity can be understood
in terms of spin ﬂuctuation theory, allowing us to compare our data to studies of
bulk material. Despite of a close qualitative resemblance of bulk and thin ﬁlm data,
there are clear quantitative diﬀerences. We propose that these reﬂect a diﬀerence in
the spin ﬂuctuation spectra in thin ﬁlm and bulk material MnSi.
We have measured the Hall eﬀect, magnetotransport, and magnetostriction on the
ﬁeld-induced phases of single-crystalline UPt2Si2 in magnetic ﬁelds up to 60 T at
temperatures down to 50 mK, ﬁrmly establishing the phase diagram for magnetic
ﬁelds B || a- and c axes. Moreover, for the B || c-axis we observe strong changes in the
Hall eﬀect at the phase boundaries. From a comparison to band structure calculations
utilizing the concept of a dual nature of the uranium 5f -electrons, we propose that
these represent ﬁeld-induced topological changes of the Fermi surface due to at
least one Lifshitz transition. Furthermore, we ﬁnd a unique history dependence
of the magnetotransport and magnetostriction data, indicating that the proposed
Lifshitz-type transition is of a discontinuous nature, as predicted for interacting
electron systems.
Finally, we measured the magnetization and magnetostriction of single crystalline
U2Rh3Si5 in magnetic ﬁelds up to 65 T along the three crystallographic axes a, b
and c. Here we could estimate diﬀerent types of phase transition behavior into the
antiferromagnetic state of U2Rh3Si5 along the a and b axes, which emphesize the
complex nature of the ﬁrst order phase transition. Up to 65 T we could not see any
ﬁeld induced phase transition along for B || c axes. Moreover we could point out a
large magnetic anisotropy between the three axes. The anisotropy factor between
B || b and a is 3, between b and c the factor is larger than 5. Together with a follow-up
characterization in our laboratory by means of resistivity and magnetoresistivity
measurements up to 9 T, we established the magnetic phase diagram for B || a and b
axes.
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Seit der Mensch sich mit Grundlagenforschung auseinandersetzt, um so
die Mechanismen der Natur zu ergründen, war es stets das Bestreben
das gesammelte Wissen auch in Anwendung zu bringen und so einen
Nutzen für die Gesellschaft zu erzielen. Für viele Personen außerhalb
der Wissenschaft wird erst auf den zweiten Blick klar, warum die Grund-
lagenforschung im Bereich der Festkörperphysik in heutiger Zeit einen
gesellschaftlichen Mehrwert mit sich bringt. Allerdings lässt sich anhand
einfacher Beispiele zeigen, dass die heutige Forschung an kondensierter
Materie und vor allem ihre elektrischen, magnetischen und thermody-
namischen Eigenschaften Einzug in jeden Winkel des Alltags gefunden
haben. Erwähnt sei an dieser Stelle die Entdeckung des winkelabhängi-
gen anisotropen Magnetowiderstands-Eﬀektes und die Umsetzung als
Winkelsensoren in allen Bereichen der Technik, der Untersuchung des
Hall-Eﬀektes in unterschiedlichen Materialien und dessen Nutzung sehr
präzise Magnetfelder zu vermessen oder die Möglichkeit magnetische
Eﬀekte als Grundlage für immer kleinere und schnellere Datenspeiche-
rung zu nutzen. Diese Liste lässt sich beliebig fortführen, soll aber in
ihrer Knappheit verdeutlichen, dass im Grunde jeder Aspekt, den wir
heutzutage als Innovation betrachten, in seiner frühen Entwicklung im
Rahmen der naturwissenschaftlichen Grundlagenforschung thematisiert
und erforscht werden musste. Ganz besonders ist hierbei die Verschmel-
zung unterschiedlicher Disziplinen zu neuen Teilgebieten der Forschung
zu verstehen. In der Chemie werden fortwährend neue Rezepte für exoti-
sche Materialien entdeckt, entwickelt und angewendet, die zum Beispiel
im Bereich der Physik charakterisiert werden oder im Bereich der Bio-
logie zu einer Symbiose zwischen Technik und biologischen Systemen
führen.
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Die vorliegende Arbeit beschäftigt sich mit einem Teilgebiet der konden-
sierten Materie und kann als Sammelstudie für moderne Anforderungen
zur Untersuchung unterschiedlichster Systeme und ihre elektrischen
Transporteigenschaften gesehen werden. Im Bereich der korrelierten
Elektronensysteme gibt es mit jeder neu entdeckten Materialklasse neue
unverstandene Eﬀekte, die durch unterschiedlichste Messmethoden und
theoretische Betrachtungen erforscht werden wollen. Alle hier unter-
suchten Materialien wurden durch ähnliche Messmethodiken auf unter-
schiedliche Fragen hin untersucht. Doch bei allen Systemen stand der
elektrische Transport und die Verknüpfung mit magnetischen und struk-
turellen Eigenschaften im Vordergrund. Aus diesem Grund wurde in den
physikalischen Grundlagen moderne Betrachtungsweisen des elektrischen
Transports und die Auswirkung von extern angelegten Magnetfelder
aufbereitet. Die Herleitung des Hall-Eﬀektes und des Magnetowider-
standes aus der Boltzmann-Gleichung soll hierbei die enge Verknüpfung
zwischen magnetischen und elektrischen Eﬀekten verdeutlichen. Außer-
dem wird der Einﬂuss von magnetischen Spinﬂuktuationen in leitenden
Systemen diskutiert und betrachtet, und welche Auswirkungen diese auf
unterschiedliche magnetisch geordnete Phasen oder die scheinbar sim-
ple Temperaturabhängigkeit elektrischer Transportphänomene besitzen.
Dafür wird in Anhang B eine Analysemethode des elektrischen Wider-
standes in hohen Magnetfelder am Beispiel NbFe2 vorgestellt, die im
späteren Verlauf auf MnSi als Vertreter der d-Elektronen-Systeme und
U2Rh3Si5 stellvertretend für die f -Elektronen-Systeme angewendet wur-
de. Da die elektrischen Transportmessungen einen großen Stellenwert in
dieser Arbeit haben, wurde das verwendete Setup in den experimentellen
Grundlagen beschrieben und in Anhang A durch die Vermessung einer
Indium-Probe umfassend charakterisiert und auf seine Eigenschaften und
Grenzen der experimentellen Auﬂösung hin untersucht. Ein besonderes
Augenmerk liegt hierbei auf den Probengrößen. Denn zusätzlich zu den
Standard-Messmethoden für konventionelle Bulk-Volumen-Proben, wer-
den in den Grundlagen Mess- und Kontaktierungsmethoden vorgestellt,
die es erlauben den elektrischen Transport im sub-Millimeter-Bereich
bis in den für Nanostrukturen relevanten Bereich zu untersuchen.
In Kapitel 3 werden MnB4 Kristalle auf die scheinbar einfache Frage
hin untersucht, ob es sich bei dem System um ein halbleitendes oder
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metallisches System handelt und welche Rolle der Magnetismus in diesem
Material spielt. Besondere Herausforderung hierbei war die eingangs
erwähnte Probengröße. Durch immer komplexere Syntheseverfahren
ist es in der Festkörperchemie teilweise nicht möglich einen Einﬂuss
auf die Größe der hergestellten Proben zu nehmen. Dadurch kann
unter Umständen die Abmessung der entstandenen Kristalle sehr klein
ausfallen. Im Fall von MnB4 sprechen wir hierbei von gerade mal einigen
100 µm Länge für die untersuchten Kristalle. Dieses Material wurde
synthetisiert, um der Frage nachzugehen, welche Rolle der elektrische
und magnetische Grundzustand für die bei Boriden oft auftretende
extreme strukturelle Härte spielt. Bei den erwähnten Größenordnungen
scheitern allerdings konventionelle Kontaktierungs- und Messmethoden,
vor allem bei Tieftemperaturmessungen. Aus diesem Grund musste
ein erschwingliches und einfach zu handhabendes Setup entwickelt und
charakterisiert werden, welches es ermöglicht, die MnB4-Kristalle in einer
AC-Vier-Punkt-Konﬁguration bei tiefen Temperaturen zu vermessen.
Mit diesem Setup konnten wir herausarbeiten, dass es sich bei MnB4 um
ein halbleitendes Pseudogapsystem handelt. Mit dieser Aussage konnte
die Grundlage für weiterführende theoretische Betrachtungen geschaﬀen
werden, die es ggf. ermöglichen die extreme Härte und die elektrischen
Eigenschaften von MnB4 miteinander in Verbindung zu bringen.
In Kapitel 4 werden die Transporteigenschaften von MnSi-Dünnﬁlmen
in hohen externen Magnetfeldern betrachtet. Ausgangspunkt für diese
Messungen war die Untersuchung von Sakakibara et al. [1] aus dem
Jahr 1982 an MnSi-Bulk-Material in hohen Magnetfeldern und die Tat-
sache, dass der magnetoresistive Eﬀekt bei MnSi-Dünnﬁlmproben in
unserem Labor bei angelegten Magnetfeldern bis 8 T keine Anzeichen
einer Sättigung zeigt. Die Untersuchung von Sakakibara et al. stand
unter der Frage, welche Rolle Spinﬂuktuationen in MnSi spielen. Aus
diesem Grund werden in diesem Kapitel magnetoresistive Messungen
an Bulk-Material mit den Ergebnissen der Hochfelduntersuchungen an
MnSi-Dünnﬁlmmaterial miteinander verglichen und auf die Frage hin un-
tersucht, ob es durch dünnﬁlmspeziﬁsche Eigenschaften (Verspannungen
und Druckeﬀekte durch das Substrat, Inselwachstum etc.) Auswirkungen
auf die jeweiligen Spinﬂuktuationspektren gibt. Unsere Messungen wur-
den für eine Vergleichbarkeit strikt nach dem Vorgehen von Sakakibara
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et al. analysiert. Zusätzlich wurde hierbei auf die eingangs erwähnte
Methode zur Analyse von Hochfeld-Widerstandsdaten zurückgegriﬀen.
Die Analysen zeigen erste Hinweise, dass die verwendeten Spinﬂuktuati-
onstheorien nicht vollständig das Verhalten von MnSi erklären. Es gibt
Diskrepanzen zwischen Film- und Bulk-Material bezüglich der Spinﬂuk-
tuationsparameter, die sich nicht ausschließlich durch Skalierungseﬀekte
und einer Verschiebung der kritischen Temperatur erklären lassen.
In Kapitel 5 werden Hochfeldmessungen an UPt2Si2 und die Vervoll-
ständigung des magnetischen Phasendiagrammes betrachtet. UPt2Si2
zeigte in vorangegangenen Untersuchungen erste Hinweise auf einen
Lifshitz-artigen Übergang, also einen Phasenübergang bei gleichzeitiger
Änderung der Fermi-Oberﬂächentopologie. Aus diesem Grund wurde
eine breite Studie von unterschiedlichen Messmethoden in hohen Magnet-
feldern und tiefen Temperaturen von uns durchgeführt und analysiert.
Die experimentellen Beobachtungen werden durch theoretische Untersu-
chungen komplementiert, denn durchgeführte Bandstrukturrechnungen
von Z. Çakir und G. Zwicknagl, die in diesem Kapitel ebenfalls kurz
dargestellt werden, zeigen, dass in Feldern von ca. 30 T ein Lifshitz-
artiger Übergang erwartet wird. Die Messungen der Magnetostriktion,
des Magnetowiderstandes und des Hall-Eﬀektes in hohen Magnetfeldern
untermauern die theoretischen Vorhersagen und vervollständigen das
magnetische Phasendiagramm.
In Kapitel 6 werden die von uns durchgeführten Messungen an U2Rh3Si5
vorgestellt und diskutiert. Das beinhaltet im Haus durchgeführte Mes-
sungen des elektrischen Transports mit und ohne angelegten Magnetfeld.
Einen wesentlichen Beitrag für die Diskussion liefern allerdings die
durchgeführten Hochfeldmessungen der Magnetisierung und der Ma-
gnetostriktion bis zu angelegten Feldern von bis zu 65 T. U2Rh3Si5
zeichnet sich durch einen ungewöhnlichen Phasenübergang in die antifer-
romagnetische Phase aus. Die Natur des erste Ordnungsphasenübergang
ist bis heute noch nicht verstanden und wird unter dem Aspekt eines
sogenannten „bootstraping“-Eﬀektes diskutiert. Dabei kommt die Frage
auf, ob die Kristallfeldaufspaltung des Systems in Verbindung mit den
Spinﬂuktuationen in der Nähe des magnetischen Phasenübergangs zu
einer sich selbst verstärkenden Minimierung der energetischen Zustän-
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de führt, die letztendlich die Bildung der antiferromagnetischen Phase
begünstigt. Es konnte eine starke Anisotropie der kritischen Felder der
Phasengrenzen (mindestens ein Faktor 5) zwischen der b- und c-Achse
festgestellt werden. Außerdem konnten erstmals ganze Phasengrenz-
bereiche für die b- und a-Achse heraus gearbeitet werden, welche die
ungewöhnliche Natur des Phasenübergangs in die antiferromagnetische
Phase zusätzlich betonen, aber gleichzeitig neue Erkenntnisse liefert, die
für ein allgemeines Verständnis des Systems notwendig sind. Die nach-
trägliche Charakterisierung der Kristalle, nach der Hochfeldstudie, zeigt
zudem eine starke strukturelle Veränderung der Proben, wenn diese den
Phasenübergang durchlaufen. Die Ergebnisse deuten darauf hin, dass
mit jeder neuen Messung an den Einkristallen entstehende Mikrorisse zu
einer Erhöhung des Restwiderstandes führen, der gewisse magnetische
Signaturen dominieren kann. Allerdings können die Erkenntnisse der
Untersuchungen für weitere experimentelle und theoretische Betrach-
tungen verwendet werden, die es ermöglichen sollten die ungewöhnliche
Natur des erste Ordnungsphasenüberganges besser zu verstehen.

2. Grundlagen
In diesem Abschnitt sollen grundlegende physikalische Zusammenhänge
im Kontext „Elektrischer Transport in Festkörpern“, sowohl was die
theoretischen Konzepte als auch die experimentelle Umsetzung betriﬀt,
präsentiert werden.
2.1. Theoretische Grundlagen
2.1.1. Einleitung: Der Elektrische Transport
Die hier gezeigten Beispiele richten sich nach der Notation von Ref. [2]
und sollen eine Einführung und Übersicht über die gängigen Trans-
portmechanismen, wie sie in der modernen Festkörperphysik behandelt
werden, geben. Die Grundvoraussetzung für die Behandlung eines elek-
trischen Stromes beschreibt das Ohmsche Gesetz
j = σE. (2.1)
Der damit zusammenhängende elektrische Transport in Festkörpern
ist durch den Gradienten des Potentials und das daraus resultierende
elektrische Feld E gegeben (−∇Φ = E). Bis heute konnten eine Reihe
von Mechanismen des elektrischen Transportes entdeckt, charakterisiert
und beschrieben werden, wobei folgende Eﬀekte als Beispiel dienen:
1. Die Bewegung von elektrischen Quasipartikeln in Festkörpern,
als erster bekannter Transportmechanismus, wurde erstmals von
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Drude untersucht und beschrieben [3]. Diese Beschreibung wurde
durch Sommerfeld [4, 5], Bloch [6], Landau [7] und weiteren fort-
gehend verbessert und verfeinert. Der Strom ist hierbei gegeben
durch





F (k) ist die Verteilungsfunktion (d. h., die Nicht-Gleichgewichts-
besetzung) der Quasiteilchenzustände k (kurz für: k, n, σ), welche
die Energie εk und die Gruppengeschwindigkeit vk =
∂εk/∂(~k) besitzen. V ist dabei das Probenvolumen.
2. Quasiteilchen, die durch Barrieren tunneln.
3. Supraleitender Stromﬂuss in Supraleitern. Der (Landau-Ginzburg)
Ordnungsparameter ist ψ =
√
ns exp(iφ), und der Strom ohne
Magnetfeld wird beschrieben durch
jS = − (2e)~2mi (ψ
∗∇ψ − ψ∇ψ∗) = −2enS~∇φ/m, (2.3)
wobei angenommen wird, dass die supraleitende Elektronendichte
nS räumlich homogen verteilt ist. Durch die Verwendung der
Maxwell-Gleichungen und systematisches Umformen kann dieser
Ausdruck in die London Gleichung [8] überführt werden:




4. Intrinsisch diﬀusive Ströme in verunreinigten Legierungen und
metallischem Glas, etc.
5. „Hopping“-Ströme in ausgedünnten Elektronensystemen, wo die
Zustände lokalisiert sind durch (i) Bindung an lokalisierten Defek-
ten, (ii) Anderson-Lokalisierungen bei Bandbereichen in gestörten
Materialien, oder (iii) Polaron verursachtes „self-trapping“ in Iso-
latoren.
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6. Separierte Bewegung von Ladung und Spin in 1D Metallen („Lut-
tinger-Flüssigkeiten“)
7. Kollektives Verschieben einer Ladungsdichtewelle durch Unord-
nungseﬀekte in Metallen, was ein Gap in der Bandstruktur mit
sich führt.
Diese Beispiele lassen sich allerdings nur schwer in einer einheitlichen
Theorie unterbringen, weshalb der Fokus im Folgenden auf der Entwick-
lung von einer Transporttheorie unter der Verwendung der Boltzmann-
Gleichung liegen soll. Diese Formulierung kann dazu verwendet werden
den speziﬁsche Widerstand und magnetfeldabhängige Phänomene wie
den Hall-Eﬀekt, Magnetowiderstand usw. zu beschreiben, und welche im
Rahmen dieser Arbeit experimentell genutzt werden. Die Herleitung der
Leitfähigkeit dient gleichzeitig als Grundlage für die Verwendung der
Vier-Punkt-Widerstandsmessung (die im Abschnitt 2.2.1 genauer erklärt
wird). Außerdem werden zusätzliche Formalismen eingeführt, die beste-
hende Unzulänglichkeiten der Boltzmann-Gleichung berücksichtigen und
verbessern. Dadurch entstehen zwar komplexere Theorien, die zuneh-
mend schwerer auf die jeweiligen Materialsysteme angewendet werden
können, aber gleichzeitig entwickeln sich dadurch die bestehenden Model-
le wie die Boltzmann-Gleichung immer weiter hin zu einer einheitlichen
Beschreibung des elektrischen Transportes in Festkörpern.
2.1.2. Leitfähigkeit und Boltzmann-Gleichung
Die in diesem Abschnitt hergeleitete Form der Boltzmann-Gleichung
orientiert sich an dem Formalismus, der in [9] und [8] verwendet wird.
Die einfachste Betrachtungsweise für die Leitfähigkeit in einem Fest-
körper geht vom sogenannten Drude-Modell aus. Dabei werden die
Elektronen in einem Metall mit den Atomen eines freien Gases vergli-
chen. Die freien Elektronen können in diesem Bild untereinander und
mit angenommenen positiven Atomrümpfen des Festkörpers stoßen. Den
Ausgangspunkt für dieses Modell liefert somit die Bewegungsgleichung
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vD = −eE. (2.5)
Im stationären Fall ist mv˙ = 0 und zusammen mit (2.1) und der Strom-






mit n als Anzahl der Elektronen pro Einheitszelle mit der Masse m und
der Ladung e. Hierbei ist τ die mittlere Stoßzeit. In vielen Messungen
und Interpretation wird nicht nur die Leitfähigkeit σ verwendet, sondern
auch der speziﬁsche Widerstand ρ = 1σ .
Die Drude-Formel kann bei Raumtemperatur zwar für viele einfache
Metalle verwendet werden, allerdings stößt diese Beschreibung schnell
an ihre Grenzen. In dieser Beschreibung sind alle Elektronen in einem
Festkörper am Strom und Ladungstransport beteiligt, was im scharfen
Widerspruch zum Pauli-Prinzip steht. Außerdem kann durch die Annah-
men im Drude-Modell nicht erklärt werden, warum der elektronische
Beitrag der Elektronen zur Wärmekapazität bei Raumtemperatur im
Modell um einen Faktor 100 zu groß ist und gleichzeitig das mittle-
re Geschwindigkeitsquadrat der Elektronen um einen Faktor 100 zu
klein [8].
Erst die Einbeziehung der Quantenmechanik, wie es durch Sommerfeld
geschehen ist, ermöglicht es die Unzulänglichkeiten des Drude-Modells
zu überarbeiten. Es wird in diesem Kapitel auf eine genaue Betrach-
tung der Sommerfeld-Modells verzichtet und nur auf die Ergebnisse als
Stützpfeiler für die Herleitung der sogenannten Boltzmann-Gleichung
zurückgegriﬀen.
Um die einzelnen Streumechanismen und somit den elektrischen Trans-
port in Festkörpern genauer zu beschreiben wird in aktuellen Betrach-
tungsweisen ein semiklassiches Bild verwendet. Mit der Boltzmann-
Gleichung werden die Teilchen eines freien Elektronengases durch Wel-
lenpakete mit wohldeﬁnierten Ort r und dem Kristallimpuls ~k beschrie-
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ben. Außerdem wird das Pauli-Prinzip berücksichtigt. Damit können im
Weiteren die Unzulänglichkeiten des Drude-Modells eliminiert werden
und man erhält die Möglichkeit durch unterschiedliche Formalismen und
Erweiterungen theoretische Beschreibungen der klassischen Transpor-
teigenschaften (wie speziﬁscher Widerstand, Magnetowiderstand und
Hall-Eﬀekt) zu bilden. Ausgangspunkt hierbei ist die Verwendung einer
Verteilungsfunktion f(k,r, t), welche die Position r und die Wellenzahl
k zu der Zeit t eines Elektrons im (r,k)-Phasenraum beschreibt. Damit
ist
(4π3)−1f(k,r, t)dkdr (2.7)
die Anzahl der Elektronen, welche in einem Element dr im Realraum
und in dk zur Zeit t liegen. Wenn nun in einem homogenen Festkörper
das Elektronengas im Gleichgewicht bei einer Temperatur T betrachtet










In diesem Fall wird das Fermi-Potential EF (k) explizit als chemisches
Fermi-Potential betrachtet, denn für die meisten Metalle bis Raumtem-
peratur sind beide Ausdrücke identisch [8].
Wenn die Möglichkeit zur Streuung zugelassen wird, können Elektronen
ihren Impuls diskontinuierlich ändern, was eine kontinuierliche Impuls-










Die rechte Seite gibt dabei die Änderung der Verteilungsfunktion wäh-
rend eines Streuprozesses an. Mit f(k,r, t) kann das totale Diﬀerential




















Werden nun ein elektrisches Feld E und ein magnetisches Feld H ange-
legt, können die Diﬀerentenquotienten der linken Seite unter Verwendung
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was im Allgemeinen als Boltzmann-Gleichung bekannt ist. In einer
einfacheren Schreibweise und nach Umformung werden die einzelnen

























Mit dieser Gleichung lassen sich nun im Detail die verschiedenen Trans-
portmechanismen in einem Festkörper beschreiben. Dabei berechnet
man in den jeweiligen Termen entweder, wie sich die Verteilungsfunk-
tion durch Anlegen unterschiedlicher Felder und/oder Variation der
Temperatur ändert, oder man bestimmt die elektrische und thermische
Leitfähigkeit sowie ihre Abhängigkeit von magnetischen Feldern und
weiteren thermoelektrischen Eﬀekten.
Auch wenn die oben gezeigte Form einen einfachen Eindruck vermittelt,
so ist das Lösen der Gleichung in dieser Form in der Regel äußerst
schwierig. Aus diesem Grund werden für allgemeine Betrachtungen
vereinfachte Formen der Boltzmann-Gleichung verwendet.
Dazu nimmt man eine homogene Verteilung der Zustände im k-Raum
an und behandelt lediglich nur eine kleine Menge an Störungen in
der Gleichgewichtsfunktion. Somit betrachtet man anstatt alle k → k ′
ausschließlich eine kleine Änderung dk von k in einem Volumen Ω,
also dkΩ/(2π)3 [10]. Außerdem wird eine Hilfsgröße Qkk′ eingeführt,
die die Wahrscheinlichkeit pro Zeit angibt, mit der ein Elektron mit






Eine Änderung der Verteilungsfunktion f im Streufall entspricht einer
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Änderung der Verteilungsfunktion f0 aus dem Gleichgewicht
f(k,r, t) = f0(k,r) + g(k,r, t). (2.14)
Es werden nur kleine Felder betrachtet und somit lässt sich der Streuterm









(gk′ − gk)Qkk′dk ′. (2.15)
Dadurch ergibt sich unter Verwendung von Additionstheoremen die











(gk′ − gk)Qkk′dk ′. (2.16)
Diese Gleichung lässt sich noch leichter behandeln, wenn man annimmt,
dass die Verteilungen exponentiell relaxieren, falls das elektrische Feld
abgeschaltet wird, nachdem sich ein zeitlich konstanter Ungleichge-
wichtszustand eingestellt hat. Dies wird auch Relaxationszeit-Näherung










Dabei ist τ(k) die Relaxationszeit und es wird vorausgesetzt, dass die
Streuungen elastisch sind und die Fermi-Fläche sphärisch [8].
Möchte man nun die Leitfähigkeit für einen Festkörper aus der Boltz-
mann-Gleichung ableiten, bestimmt man die Stromdichte J (r, t) an einer
Position r und integriert die Verteilung ev(k) für alle Elektronen:





Es ﬂießt kein Strom, wenn alle Elektronen im Gleichgewicht sind
(
∫
v(k)f0dk = 0) und Gl. (2.18) wird zu






Nun kann durch Verwendung der linearisierten Boltzmann-Gleichung
(2.16), der Relaxationszeit-Näherung (2.17), einer Transformation die
im Anhang B in [9] nachzuschlagen ist und der vektoriellen Schreibweise








dS ist hierbei ein Flächenelement auf der Fermi-Fläche und in kubischen






Daraus lässt sich wiederum die einfache Form der Drude-Gleichung




3). Darüber hinaus zeigt der Leitfähigkeitstensor
in dieser Schreibweise, dass die Leitfähigkeit in einem Metall lediglich
durch die Elektronen mit Geschwindigkeit v(k) bestimmt wird, die
sich auf der Fermi-Fläche beﬁnden. Somit sind nur Elektronen bei der
Fermi-Energie am Ladungstransport beteiligt.
2.1.3. Temperaturabhängiger Widerstand
Betrachtet man den speziﬁschen Widerstand ρ eines Festkörpers im
Rahmen des Drude-Modells, werden zusätzlich zu den oben erwähnten
Unzulänglichkeiten, weitere Einﬂüsse nicht berücksichtigt, die bei allen
Messungen des elektrischen Transportes eine wesentliche Rolle spielen.
Die Unordnungseﬀekte, die von Gitterfehlstellen, Verzerrungen und
Fremdatome herrühren oder aber durch thermische Anregung des Gitters
entstehen, lassen reelle Systeme zwar deutlich komplexer werden, geben
aber gleichzeitig die Möglichkeit durch ihre Untersuchung ein tiefes
Verständnis über die grundlegenden Eigenschaften eines Stoﬀes und
daraus resultierende Phänomene zu erhalten.
Bei einer phänomenologischen Beschreibung des speziﬁschen Wider-
standes betrachtet man die mittlere Streuzeit τ , die zwischen zwei
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Streuprozessen eines Elektrons liegt. Werden dabei unterschiedliche
Streuprozesse (τ0 bei Störstellen und Verunreinigungen und τh durch al-











Die mittlere Streuzeit lässt sich also als Summe der einzelnen Streuzeiten,
die von den jeweiligen Streuprozessen herrühren verstehen. Mit einen















Somit ist der speziﬁsche Widerstand eines Festkörpers die Summe aller
einzelnen Streumechanismen. Dies ist die sogenannte Matthiesen-Regel.
Mit dieser Regel und der Annahme, dass Unordnungseﬀekte bei tiefen
Temperaturen nicht von der Temperatur abhängen, lässt sich der gesamte
speziﬁsche Widerstand ρtot(T ) schreiben als
ρtot = ρ0 + ρh(T ). (2.24)
Hiebei ist ρ0 der sogenannte residuelle Restwiderstand und ρh(T ) der
Anteil, der materialspeziﬁsch die Charakteristiken des temperaturab-
hängigen Widerstandverlaufes enthält. Diese Betrachtung gilt nur, wenn
die Streuung an Verunreinigungen und Phononen unabhängig vonein-
ander sind und wenn die oben erwähnte Relaxationszeit isotrop ist.
Diese Annahme spiegelt natürlich nur selten die Realität wieder, da
die Verunreinigungen und Fehlstellen in einem Festkörper, die das ρ
auszeichnet, bei endlichen Temperaturen auch durch thermisch bedingte
Gitterschwingungen beeinﬂusst werden. Für viele leitende Stoﬀe mit
einer hohen Reinheit und Kristallinität bietet die Matthiessen-Regel al-
lerdings eine gute Möglichkeit, um eine grundlegende Charakterisierung
des Stoﬀes vorzunehmen. Betrachtet man zusätzlich die Streuung durch
magnetische spinabhängige Streuung in einem Festkörper, so erweitert
sich Gl. (2.24) zu
ρtot = ρ0 + ρp(T ) + ρm(T ). (2.25)
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Dabei ist ρp(T ) nun explizit der phononenbedingte Anteil und ρm(T )
ist der temperaturabhängige Anteil, der von Spinunordnung verursacht
wird.
2.1.4. Spinfluktuationen
Im vorangegangenen Abschnitt wurde deutlich, dass Spinﬂuktuatio-
nen einen erheblichen Einﬂuss auf die Transporteigenschaften eines
Festkörpers haben können. Zusammen mit der Elektron-Elektron Wech-
selwirkung, die im einfachsten Fall eine ρ ∝ T 2-Abhängigkeit liefert
(vgl. Ref. [8]), und der Elektron-Phonon-Streuung, die bei der Debye-
Temperatur θD im Hochtemperatur-Regime ρ ∝ T liefert und in ein
ρ ∝ T 5-Verhalten übergeht (aus der Grüneisen-Formel vgl. [11]), kann
die allgemeine T -Abhängigkeit des speziﬁschen Widerstandes eines Fest-
körpers bei T << ΘD sehr komplex werden. In einigen Metallen reichen
jedoch die oben erwähnten theoretischen Grundlagen aus, um relativ
präzise Vorhersagen über das Temperaturverhalten des speziﬁschen
Widerstandes zu machen (vgl. Abb. 2.1). Außerdem lässt sich durch
Vereinfachungen, die zum Beispiel die Matthiesen-Regel liefert, und
grundlegende Charakterisierungen, der speziﬁsche Widerstand in seine
Bestandteile zerlegen. Dadurch ist es möglich Systeme, in denen die
jeweiligen Wechselwirkungen und Strukturen hinreichend bekannt sind,
auf ihr Spinﬂuktuationsspektrum zu untersuchen.
Um den Einﬂuss magnetischer Ordnung auf den speziﬁschen Widerstand
zu diskutieren, wird exemplarisch die momentane Magnetisierung in
einem ferromagnetischen Metall betrachtet. Für Nickel zeigt ρ(T ) im
Nullfeld eine Anomalie bei der Curietemperatur TC . Wie Abb. 2.2 zeigt,
ist das Verhalten oberhalb von TC mit dem eines paramagnetischen
Metalls zu vergleichen. Aus diesem Grund wurde in der Abbildung
ebenfalls der temperaturabhängige Nullpunktwiderstand von Palladium
aufgetragen, welches als ein Beispiel für ein paramagnetisches Metall
angesehen werden kann. Welches Verhalten der speziﬁsche Widerstand
bei TC genau hat, ist bei den meisten magnetischen Materialien sowohl
aus theoretischer Sicht als auch von experimenteller Seite sehr komplex
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Abbildung 2.1.: Auf die Debye-Temperatur normierte Darstellung des ge-
messenen speziﬁschen Widerstand von unterschiedlichen
einelementigen Stoﬀen. Die durchgezogene Linie wurde
durch die Grüneisen-Formel bestimmt und kann bei einfa-
chen metallischen Systemen die Messwerte sehr gut wider-
spiegeln; aus Ref. [11] entnommen.
und wird oft eher auf einer phänomenologischen Basis diskutiert. Das
selbe gilt für die T -Abhängigeit des speziﬁschen Widerstandes. Zwar
lässt sich, wie oben mit der Matthiessen-Regel beschrieben, eine Parame-
terisierung in die einzelnen Prozesse vornehmen, aber ein Zusammenspiel
und eine Gewichtung der einzelnen Anteile ist allein aus der Messung des
speziﬁschen Widerstandes nur selten möglich. Allerdings konnte gezeigt
werden, dass sich für schwachferromagnetische itinerante Systeme wie
Ni3Al, MnSi, ZrZn2 und Sc3In aus der Betrachtung der Spinﬂuktuations-
theorie sehr präzise Vorhersagen treﬀen lassen, bei welcher Temperatur
TC auftritt. Aus Ref. [12] lässt sich entnehmen, dass TC mit
TC = 1.419p3/2s (Aα0v0)
3/4Γ1/40 (2.26)
beschrieben werden kann, wobei die einzelnen Parameter aus der „Self-
Consistent Renormalization Theory“ (SCR)-Theorie abgeleitet werden.
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Abbildung 2.2.: Temperaturabhängiger speziﬁscher Widerstand im Nullfeld
von Nickel und Palladium. Zum besseren Vergleich wurden
die beiden Verläufe auf den Widerstand der Curietempera-
tur TC von Nickel normiert; aus Ref. [13] entnommen.
Hierbei ist ps und α0 = 2M(0)/N0 (mit N0 als Anzahl der Atome im
Festkörper und M(0) als Magnetisierung bei T = 0 K), A = AN0/ρ
und Γ0 = A/C mit ρ als Zustandsdichte bei der Fermi-Energie und A,
C als Expansionskoeﬃzienten, die aus Neutronenstreumessungen und
Bandstrukturrechnung bestimmt werden können und v0 ist das atomare
Volumen. In Ref. [12] ist ebenfalls dargestellt, wie dicht die theoretisch
berechneten Werte für TC mit den experimentell bestimmten Daten
übereinstimmen. Im folgenden soll das Verhalten von Spinﬂuktuationen
in itineranten Systemen durch die Messung des speziﬁschen Widerstan-
des und der magnetische Einﬂuss eines extern angelegten Magnetfeldes
genauer betrachtet werden. Dafür wird als Grundlage die oben erwähnte
SCR-Theorie aus Ref. [12] verwendet. Mit dieser Theorie konnte das Ver-
halten von Spinﬂuktuationen in schwach bzw. nahezu ferromagnetischen
Materialien detailliert erfasst und beschrieben werden. Außerdem zeigen
eine Reihe von Experimenten an exemplarischen itineranten Systemen
wie zum Beispiel ZrZn2 und Sc3In die bisherige Güte dieser Theorie
(siehe unten). Die komplette Herleitung der SCR-Theorie würde den
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Rahmen dieser Arbeit sprengen, weshalb hier lediglich die Auswirkun-
gen auf das Widerstandsverhalten und deren Abhängigkeit von extern
angelegten Magnetfeldern in schwach bzw. beinahe ferromagnetische
Metalle aufbereitet werden. Dies bildet zugleich die Grundlage für die
Betrachtung der Hochfeldmessungen an MnSi, da die Resultate der SCR-
Theorie bezüglich des Widerstandes in extern angelegten Magnetfeldern
einen wesentlichen Bestandteil der Auswertung darstellt (vgl. Kapitel
MnSi).
Wie oben erwähnt bringt die Elektron-Elektron-Streuung eine T 2-Ab-
hängigkeit bei tiefen Temperaturen, und der residuelle Restwiderstand
(durch Verunreinigungen) ist durch R0 gegeben. Damit lässt sich der
gemessene Widerstand aufgrund der Matthiesen-Regel schreiben als
R = R0 +R2T 2. (2.27)
Für den Tieftemperaturbereich wurde durch die „Random-Phase-Ap-
proximation-Theory“ (RPA) von Schindler et al. [14] herausgearbeitet
und experimentell bestätigt, dass R2 stark von einem Spinﬂuktuations-
parameter α abhängt
R2 ∝ (1− α)−1/2, (2.28)
wobei Mathon [15] bestimmen konnte, dass im kritischen Grenzfall
α = 1
R−R2 ∝ T 5/3 (2.29)
gilt. Dies gilt allerdings nur im Tieftemperaturgrenzfall (vgl. Abb. 2.3)
und es heißt, dass die RPA-Theorie nicht in der Lage sei den gesamten
Temperaturbereich abzudecken. Aus diesem Grund muss für eine all-
gemeingültige Beschreibung die RPA-Theorie durch die SCR-Theorie
erweitert werden. Für schwach bzw. beinahe ferromagnetische Materiali-
en haben Ueda et al. aus der SCR-Theorie eine Beschreibung für das
Verhalten von R2 bestimmt, indem sie die dynamische Suszeptibilität
der SCR-Theorie (siehe [12,16]) verwendet haben. Diese Betrachtung
mündet in Gl. (2.30) für beinahe ferromagnetische Metalle und Gl. (2.31)
für schwach ferromagnetische Metalle:
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Abbildung 2.3.: Anwendung der RPA-Theorie auf ZrZn2. Unterhalb TC
ist eine klare T 2-Abhängigkeit zu erkennen, die in eine
T (5/3)-Abhängigkeit übergeht. Die Punkte sind gemessene
Daten, die durchgezogenen Linien stellen die Vorhersagen
von theoretischer Seite da; aus Ref. [17] entnommen.



























mit h = H[L(2αδ0/3L)3/2]−1, Z = ζ(2αδ0/3L)−1/2 und L˜ = 27L/8A.
H ist das extern angelegte Magnetfeld, Z entspricht einer reduzierten
Magnetisierung (wobei ζ die Magnetisierung pro Elektron ist), L/4
ist der Entwicklungsoeﬃzient des M4-Termes der freien Energie in ei-
ner Ginzburg-Landau-artigen Parameterisierung und kann durch eine
Arroth-Plot-Analyse bestimmt werden, A ist wiederum der Expansions-
koeﬃzient (vgl. Gl. (2.26)) und α und δ0 setzen sich aus verschiedenen
Komponenten der Suszeptibilität zusammen.
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Abbildung 2.4.: Theoretische Vorhersage nach Gl. (2.31) aus der SCR-
Theorie und Messung von R2(B)/R2(B = 0) für Sc3In
als Beispiel für ein schwach ferromagnetisches System; aus
Ref. [18] entnommen.































mit h = H/Lζ30 und Z = ζ/ζ0 (ζ0 ist die Magnetisierung pro Elektron
und H = 0 T. Entscheidender Punkt für die Betrachtung der Spinﬂuktu-
ationen von MnSi ist der Grenzfall für starke Magnetfelder (h >> 1) von
Gleichung (2.30). In diesem Fall folgt R/R0 ∝ h−1/3, bzw. genauer





mit χ0 als Suszeptibilität eines nicht wechselwirkenden Elektronsystems,
χ als Suszeptibilität eines wechselwirkenden Elektronensystemes. Dieser
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Abbildung 2.5.: Hochmagnetfeldmessung von R2(B)/R2(B = 0) für MnSi
als Beispiel für ein beinahe ferromagnetisches System. Die
Punkte entstammen aus den Messungen von Sakakibara
et al. und die gestrichelte Linie verdeutlicht die H−1/3-
Abhängigkkeit des T 2-Termes; aus Ref. [1] entnommen.
Argumentation folgend haben für die Untersuchung der Spinﬂuktua-
tionen in beinahe ferromagnetischen Metallen Sakakibara et al. eine
Hochmagnetfeldstudie an MnSi durchgeführt [1]. In den Ergebnissen ist
sehr gut die H−1/3-Abhängigkeit für hohe Magnetfelder zu erkennen
(vgl. Abb. 2.5). In der Regel liefert die SCR-Theorie gute Vorhersagen für
viele itinerante Systeme und ihre thermodynamischen und elektrischen
Eigenschaften. Diese Vorhersagen können zusammen mit Experimenten
verwendet werden, um einerseits die unterschiedlichen Verbindungen
miteinander zu vergleichen und so herausgearbeitete Eﬀekte besser zu




Um das breite Spektrum der Transportmechanismen abzudecken, die
im Rahmen dieser Arbeit auftreten, müssen noch die Eﬀekte in stark
korrelierten Elektronensystemen berücksichtigt werden. Aus diesem
Grund wird kurz der Kondo-Eﬀekt genauer beleuchtet, der auftreten
kann, wenn Leitungselektronen mit lokalisierten magnetischen Momen-
ten wechselwirken. Denn für den elektrischen Widerstand bedeuten
diese magnetischen Verunreinigungen einen Anstieg der Zahl der mög-
lichen Streuzentren. Da der Phononenanteil in ρ(T ) eines Festkörpers
mit T 5 zu kleiner werdenden Temperaturen abnimmt, überwiegt die
Streuung an den lokalisierten magnetischen Störstellen erst bei tiefen
Temperaturen.
Wie oben beschrieben würde der Widerstand eines nicht magnetischen
Metalls bis zum residualen Restwiderstand monoton abfallen. Die ers-
ten magnetischen Materialien bei tiefen Temperaturen wurden von W.
Meissner und B. Voigt [19] 1930 im Rahmen einer groß angelegten
Elementstudie gemessen. In diesen Legierungen ist erst ein Abfall des
speziﬁschen Widerstandes mit steigender Temperatur zu verzeichnen,
welche in einem Widerstandsminimum in der Größenordnung von 10
K mündet. Dieser Eﬀekt wird besonders deutlich, wenn man ein nicht
magnetisches Metall wie Cu in geringen Mengen mit Fe dotiert und
den elektrischen Widerstand bei tiefen Temperaturen misst (vgl. Abb.
2.6). Kondo konnte zeigen, dass dieses Minimum ausschließlich auftritt,
wenn die relevanten Streuzentren ein magnetisches Moment besitzen [20].
Während des Streuprozesses klappt der Elektronenspin der Leitungselek-
tronen um, wenn sie mit den lokalen Momenten wechselwirken. Da der
Umklappprozess der Elektronenspins durch eine Veränderung des Spins
der magnetischen Streuzentren kompensiert wird, kann dadurch eine
potenzielle magnetische Ordnung unterdrückt werden. Darüber hinaus
wird durch diesen Vorgang laut Kondo der Querschnitt der magnetischen
Streuung in der Störungstheorie höherer Ordnung divergent, was zu
einem unendlichen Widerstand an diesen Stellen führt. Diese Divergenz
tritt nur bei tiefen Temperaturen auf, wenn die Verteilung der Wellenvek-
toren der Leitungselektronen bei einem bestimmten Wellenvektor scharf
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abbrechen [8]. Für die theoretische Beschreibung wurde von Kondo in
Ref. [20] folgender Hamiltonian verwendet
H = H0 +H ′. (2.33)







mit εk als Ein-Elektronenergie des Leitungselektrons mit der Wellenzahl
k, a†ks und aks sind der Erzeugungsoperator und der Vernichtungsopera-
tor und s beschreibt die Spinkomponente in z-Richtung. Der Störungs-
anteil im Hamiltonian wird durch die Komponente H ′ beschrieben:
H ′ = −(J/N)
∑
nkk′
exp {i(k − k ′) ·Rn} (2.35)
×
{
(a†k′+ak+ − a†k′−ak−)Snz + a†k′+ak−Sn− + a†k′−ak+Sn+
}
,
hierbei ist Rn der Positionsvektor der n-ten magnetischen Störstelle,
dessen Spinoperator durch Sn beschrieben wird. Der Operator Sn±
ist deﬁniert als Snx ± iSny. N ist die Gesamtanzahl der Atome im
Festkörper und J beschreibt die Größe des Austausches zwischen den
lokalisierten Elektronen und Leitungselektronen. Zusammen mit dem
Ergebnis aus der Boltzmann-Gleichung für die skalare Leitfähigkeit
in Gl. (2.21) und der zweiten Born-Näherung konnte Kondo für den
Kondo-Eﬀekt ρKondo ∝ log T ableiten.
Der experimentell beobachtete Kondo-Eﬀekt ist somit ein Zusammenspiel
aus dem phononischen Beitrag im Widerstand und dem anwachsenden
Widerstand durch Streuung an den oben beschriebenen magnetischen
Störstellen. Im Fall eines unmagnetischen Metalls mit magnetischen
Störstellen (z.B. mit Eisen dotiertes Kupfer vgl. Abb. 2.6) lässt sich der
Verlauf des temperaturabhängigen speziﬁschen Widerstandes phänome-
nologisch schreiben als
ρ(T ) = ρ0 + aT 5 − bρ1 log T (2.36)
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Abbildung 2.6.: Speziﬁscher Widerstand von reinem Cu und Cu mit magne-
tischen Fe-Verunreiningungen; aus Ref. [22] entnommen.
mit a, b, ρ0 und ρ1 als materialspeziﬁsche Konstanten, wobei b durch
die Konzentration der magnetischen Verunreinigungen bestimmt wird
und ρ1 proportional zu J ist. Die Divergenz des log-Anteils zu tieferen
Temperaturen konnte im Folgenden durch die Renomalisierungsgruppen-
Analyse von Wilson korrigiert werden, so dass der Kondo-Eﬀekt von
theoretischer Seite umfassend beschrieben werden kann (vgl. Ref. [21]).
2.1.6. Hall-Effekt und Magnetowiderstand
Wie oben erwähnt lassen sich auch der Hall-Eﬀekt und der Magneto-
widerstand aus der Boltzmann-Gleichung ableiten. Da diese Herleitung
zusätzlich Informationen über die einzelnen Prozesse des elektrischen
Transportes liefert, wird im Folgenden genauer auf die Annahmen und
Herleitung des Hall-Eﬀektes und des Magnetowiderstandes eingegangen.
Als Ausgangslage wird die linearisierte Boltzmann-Gleichung Gl. (2.16)








= 0 angenommen und ausformuliert:
e
~
(v(k)×H ) · ∂gk
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Für freie Elektronen kann angenommen werden, dass ~k = mv gilt, und
ein Hilfsvektor A wird so gewählt, dass der geometrische Zusammen-
hang zwischen den beiden Feldern E und H dargestellt werden kann.
Außerdem wird eine Relation benötigt, die sich aus einer vereinfachten






τv(k) · eA. (2.38)
In Gl. (2.37) eingesetzt und zusammengefasst erhält man
v ·E = v ·A + eτ
m
(v ×H ) ·A. (2.39)
Für alle v ergibt sich durch Permutation des Skalar- und Kreuzproduk-
tes




Betrachtet man nun das Ohmsche Gesetz von Gl. (2.1) unter der Verwen-
dung des Hilfsvektors A als elektrisches Feld E und setzt es in Gl. (2.40)













ρH × J . (2.41)
Hierbei ist ρ der von oben bekannte speziﬁsche Widerstand. In dieser
Gleichung wird durch die beiden Terme deutlich, dass das elektrische
Feld aus zwei Komponenten besteht. Der erste Term zeigt, dass ρ für
E ‖ J nicht vom angelegten Magnetfeld abhängt. Mit anderen Worten,
in einem stromdurchﬂossenen Leiter gibt es keinen Magnetowiderstand
in dieser Konﬁguration und unter den oben getroﬀenen Annahmen. Der
zweite Term allerdings zeigt eine Abhängigkeit von H und für H ⊥ J ,






schreiben. Dies ist der sogenannte Hall-Eﬀekt in seiner einfachsten Form.
Schreibt man diese Gleichung noch durch U = RI und unter Verwen-










wobei d die Dicke einer Probe ist, die entlang des angelegten Magnet-
feldes ausgerichtet ist, und B ist die Umformulierung für µ0H. Der
Vorfaktor RH ist der sogenannte Hall-Koeﬃzient und kann zur Bestim-
mung der Ladungsträgerkonzentration n eines Festkörpers verwendet
werden. Hierbei sei angemerkt, dass diese Herleitung und Betrachtungs-
weise des Hall-Eﬀektes lediglich von einer Sorte von Ladungsträgern e
ausgeht. Liegt nur eine Art von Ladungsträgern (Löcher oder Elektro-
nen) in einem Festkörper vor, kann das Vorzeichen von RH Aufschluss
über die jeweilige Sorte geben.
Für die Beschreibung des Magnetowiderstandes kann die Betrachtung
des Zweibandmodells verwendet werden. In diesem Fall werden neben
den Elektronen auch die Löcher als Ladungsträger zugelassen. Für das
elektrische Feld aus Gl. (2.41) müssen die beiden unterschiedlichen










J2 + β2H × 1
σ2
J2 , (2.46)
wobei σ1,2 die Leitfähigkeit und J1,2 der Strom der Art (1,2) an La-




Koeﬃzienten des Hall-Termes darstellen. Schaut man sich nun den
Gesamtstrom J = J 1 + J 2 an und schreibt diese Summe in die allge-





























Dieser Koeﬃzient kann in erster Näherung dafür verwendet werden
die Art der vorherrschenden Ladungsträger in einem Festkörper zu
bestimmen. Mit zusätzlichen Informationen, wie der Ladungsträgerbe-
weglichkeit, kann auch hierbei eine genauere Untersuchung der jeweiligen
Ladungsträgerkonzentrationen erfolgen, wie es vor allem zur Charakte-
risierung von Halbleitermaterialien erforderlich ist (vgl. Ref. [23]).
Für die eigentliche Betrachtung des Magnetowiderstandes können nun J
mit den Komponenten von E entlang J verglichen werden. Dafür wird
das Skalarprodukt von J und E gebildet und durch den Betrag von J
geteilt:






























Für den Nullfeldwiderstand in dieser Betrachtungsweise gilt




Um den magnetfeldabhängigen speziﬁschen Widerstand mit dem Null-
feldwiderstand zu vergleichen, gibt es eine allgemein angewendete De-
ﬁnition des Magnetowiderstandes und durch Einsetzen von Gl. (2.49)
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ρ(H)− ρ(H = 0)
ρ(H = 0)
σ1σ2(β1 − β2)2H2
(σ1 + σ2)2 +H2(β1σ1 + β2σ2)2
.
(2.51)
Auf den ersten Blick scheint diese Gleichung ebenfalls sehr komplex zu
sein. Allerdings lassen sich essentielle Aussagen direkt daraus ablesen.
Für kleine Felder und einfache metallische Systeme, wie die obigen An-
nahmen voraussetzen, geht der Magnetowiderstand mit H2 und sättigt
zu höheren Feldern. Liegt nur eine Sorte von Ladungsträgern vor (Elek-
tronen oder Löcher), so könnte anggenommen werden, dass ∆ρρ(H=0) = 0
gilt, da β1 = β2 ist. Allerdings reicht allein die Tatsache, dass Ladungs-
träger ein unterschiedliches τ durch unterschiedliche Stoßprozesse oder
eine unterschiedliche eﬀektive Masse m∗ besitzen, damit β1 6= β2 ist.
Das heißt im Umkehrschluss, dass diverse Streuzentren und eine Wech-
selwirkung mit dem Gitter, der Fermi-Fläche sowie eine Änderung der
Ladungsträgerdichte unmittelbar Einﬂuss auf den Magnetowiderstand
haben. Dadurch wird eine quantitative theoretische Vorhersage für be-
stimmte Systeme ausgesprochen schwierig. Darüber hinaus wird in dieser
Betrachtung nur der sogenannte transversale Magnetowiderstand be-
trachtet, d.h., H steht senkrecht zu J . Die theoretische Betrachtung des
longitudinalen Magnetowiderstandes ist deutlich komplexer und würde
den Rahmen der hier behandelten theoretischen Grundlagen sprengen.
Zusammengefasst kann der Magnetowiderstand Aufschluss über die
Kopplung zwischen magnetischen und elektrischen Eigenschaften eines
Festkörpers liefern und stellt neben dem Hall-Eﬀekt eine Standardcha-
rakterisierungsmethode für metallische Proben da. Darüber hinaus bietet
die Vermessung des Magnetowiderstandes in hohen extern angelegten
Magnetfeldern die Möglichkeit den Einﬂuss von Spinﬂuktuationen auf
die intrinsischen Eigenschaften des Festkörpers zu betrachten und ggf.
schwierig zu identiﬁzierende Phasenübergänge zu bestimmen. Eine ge-




Da im Rahmen dieser Arbeit die zuvor diskutierten Transportmechanis-
men an unterschiedlichen Systemen untersucht werden, sind im folgenden
die grundlegenden Messprinzipien und experimentellen Umsetzungen
erläutert, mit denen ein Großteil der Messungen durchgeführt wurden.
Es soll insbesondere die Vermessung des speziﬁschen Widerstandes, des
Magnetowiderstandes und des Hall-Eﬀektes für Felder bis 9 T und Tem-
peraturen zwischen 1.5 und 300 K beleuchtet werden. Grundsätzlich
gehören diese Messmethoden zu den Standardcharakterisierungsmetho-
den in der Festkörperphysik. Da in dem von uns verwendeten Aufbau
allerdings viele spezielle Anforderungen neben der Untersuchung kon-
ventioneller Bulk-Proben mit Abmessungen von einigen Kubikmillime-
tern, mikroskalige Proben bis in den µm-Bereich, sowie die Vermessung
von nanostrukturierten Proben, gehören, konnte eine umfassende In-
frastruktur generiert werden, die über die Standardanforderungen an
die Messmethodik hinaus geht. Da, wie im späteren Verlauf der Arbeit
deutlich wird, einige intrinsische Eﬀekte der unterschiedlichen Syste-
me mit einem sehr kleinen Beitrag im Messsignal vorkommen können,
ist es von elementarer Bedeutung, dass alle Messungen ein sehr klei-
nes Signal-zu-Rausch-Verhältnis besitzen. Aus diesem Grund werden
einige exemplarische Messungen an Indium gezeigt und diskutiert, um
somit einen Eindruck davon zu vermitteln, welche Güte bezüglich des
Rauschlevels die meisten Messungen besitzen.
Die entscheidende Größe für die Messung von Transporteﬀekten ist
dabei der elektrische Widerstand. Wie bereits in den Physikalischen
Grundlagen diskutiert, lässt sich hieraus der speziﬁsche Widerstand
und der Magnetowiderstand bestimmen. Dafür wird in konventionellen
Messtechniken auf eine AC-Vier-Punkt-Messung zurückgegriﬀen. Diese
Technik ist so populär, dass im Jahr 2015 sogar eine Ausarbeitung
anlässlich zu „100 Jahren speziﬁscher Widerstand“ von Miccoli et al.
veröﬀentlicht wurde [24]. Diese Veröﬀentlichung verdeutlicht auf ein-
drucksvolle Weise, wie aus den anfänglichen Bestrebungen geologische
Erdschichten zu vermessen [25] eine interdisziplinäre Methode zur Cha-
rakterisierung in der Materialforschung bis in die Nanotechnologie und zu
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niederdimensionalen Systemen geworden ist. Entscheidender Vorteil der
Vier-Punkt-Messmethode ist die Tatsache, dass bei richtiger Anwendung
kein Kontaktwiderstand bzw. Widerstand der Messelektronik das intrin-
sische Signal einer Probe verfälscht. Außerdem sorgt die Verwendung
eines sich stets umpolenden Messstromes und dem gezielten Abgreifen
der abfallenden Spannung an der Probe in der Messfrequenz dafür,
dass thermische Oﬀseteﬀekte in der Probe beseitigt werden. Außerdem
sorgt diese Art von Lock-In-Technik für eine erhebliche Verbesserung
des Signal-zu-Rausch-Verhältnisses, da Störfrequenzen im Signal her-
ausgeﬁltert werden können. Diese Verbesserungen führen dazu, dass
heutzutage Widerstände bis weit in den nΩ-Bereich gemessen werden,
was für die Untersuchungen unterschiedlichster Quantenphänomene und
Transportmechanismen von großer Bedeutung ist.
2.2.1. Infrastruktur zur Messung des elektrischen
Transportes
Bulk-Proben im mm-Bereich
Bei einer makroskopischen Bulk-Probe mit einer Querschnittﬂäche von
~1 mm2 und einigen Millimeter Länge werden die elektrischen Kontakte
in unserem Fall typischerweise mittels Silberleitlack/-epoxid realisiert
(vgl. Abb. 2.7). Dafür wird die Probe auf einen Kupferprobenträger
mittels GE-Varnish geklebt (vgl. Abb. 2.8). Dieser Probenträger wird
für eine Messung an einen Probenspieß in einem Gasﬂusskryostaten
installiert und soll durch seine gute Wärmeleitfähigkeit gewährleisten,
dass die Probe im thermischen Gleichgewicht mit dem Probenraum
ist. Dadurch besitzt die Probe die beim Kryostaten eingestellte Tem-
peratur (festes T ) bzw. angesteuerte Temperatur (T -Sweeps). Um eine
elektrische Isolierung bei gleichzeitig guter Wärmeleitung zwischen Pro-
benträger und Probe zu erhalten, wird in dünnﬂüssiges GE-Varnish
getauchtes Zigarettenpapier zwischen Träger und Probe verwendet. Bei
den Messdrähten für die elektrische Kontaktierung handelt es sich um
Kupfer-/Manganinlackdraht. Der Durchmesser dieser Drähte ist dabei
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Abbildung 2.7.: Für Widerstandsmessungen kontaktierte Probe U2Rh3Si5
in Bulk-Form. Die Probe (grau) wurde mittels GE-Varnish
auf den Probenträger geklebt und die vier Drähte mittels
Silberleitlack in Vier-Punkt-Konﬁguration an der Probeno-
berﬂäche befestigt. Durchschnittliche Kontaktﬂächen des
Silberleitlackes betragen 1 bis 0.2 mm2 (rote Umrandung).
Für die Messdrähte wurde Kupferlackdraht mit 100 µm
Durchmesser verwendet.
an die jeweiligen Anforderungen bezüglich der Probengröße angepasst
und variiert zwischen 80 und 100 µm. Bei den anschließenden Mess-
leitungen wurde darauf geachtet, dass alle Drahtpaare verdrillt und
geschirmt bis zum Messinstrument verlaufen. Dadurch werden zusätzlich
Induktionseﬀekte der Drähte, kapazitive Eﬀekte und Störsignale von
außen minimiert. Die eigentliche Messung des Widerstandes geschieht in
unserem Fall durch eine „LR700“ AC-Widerstandsmessbrücke der Firma
LINEAR RESEARCH INC. (im Folgenden durch LR700 abgekürzt).
Eine umfangreiche Charakterisierung des Messsignals und der Auﬂö-
sung der LR700 in unserer Messumgebung ist in Anhang A zu ﬁnden.
Für den speziﬁschen Widerstand ρ ist es notwendig den Geometrie-
vorfaktor aus dem gemessenen Widerstandssignal R herauszurechnen.
In einfacher Bulk-Quadergeometrie, bei dem die Stromkontakte an den
Spitzen und die Spannungskontakte an einer Oberﬂäche entlang der




a · b · ρ. (2.52)
2. Grundlagen 43
Abbildung 2.8.: Kupferprobenträger für elektrische Transportmessungen
mit kontaktierter Indiumprobe. In einem Kryostaten in-
stalliert, dient der Träger als Probenumgebung und ge-
währleistet die thermische Kopplung zwischen Probe und
Thermometer.
Hierbei sind a und b die Kantenlänge der Probenquerschnittﬂäche und
L ist der eﬀektive Abstand zwischen den beiden Spannungskontakten
(vgl Abb. 2.9). Die Maße für den Geometrievorfaktor lassen sich in der
Regel abschätzen. Doch für einen genaueren Absolutwert des speziﬁschen
Widerstandes können a und b durch die Vermessung mit einem Digital-
mikroskop bestimmt werden. Da die Kontaktﬂächen des Silberleitlackes
für die Spannungskontakte vergleichsweise unspeziﬁsch sind und man
den Ort des Spannungsabgriﬀes nicht bestimmen kann, befestigt man
die Stromkontakte und einen Spannungskontakt wie oben beschrieben
an der Probenoberﬂäche und hält den zweiten Spannungskontakt durch
eine an einer Mikrometerschraube befestigte Rasierklinge ﬂexibel (vgl.
Abb. 2.9 rechts). Dadurch kann die L-Abhängigkeit des gemessenen Wi-
derstandes einer Bulk-Probe ermittelt werden, und es ist somit möglich
das L der eigentlichen Messung zu bestimmen. Ein weiterer Vorteil dieser
Charakterisierungsmethode ist, dass durch eventuelle Sprünge in der L-
Abhängigkeit des Widerstandes auf Phasenbildung, Korngrenzen, Risse









Abbildung 2.9.: Schema der Kontaktierung für Widerstandsmessungen
(links) und experimentelle Bestimmung der L-Abhängigkeit
des Widerstandes (recht).
werden kann.
Diese Methode der Probenkontaktierung wird in vielen Laboren ver-
wendet, stößt aber an ihre Grenzen, wenn die Probengröße in den
Submillitmeterbereich geht. Grundvoraussetzung für eine Vier-Punkt-
Konﬁguration ist, dass sich die Kontaktstellen an der Probenoberﬂäche
nicht berühren und so ggf. einen Kurzschluss verursachen. Es muss
dennoch gewährleistet werden, dass die Messdrähte an deﬁnierter Stelle
einen leitfähigen Kontakt mit der Probenoberﬂäche bilden.
Bulk-Proben im Sub-mm-Bereich
Daher ist es für sehr kleine Proben notwendig einen mechanischen und
elektrischen Kontakt zwischen Messdrähten und Probe zu generieren,
die neben der oben beschriebenen Kontaktierungsmethode realisiert
werden können. Beispielhaft seien hier die Möglichkeit des Bondens oder
Lötens oder das mechanische Pressen von Kontaktﬂächen auf die Pro-
benoberﬂäche erwähnt. Die Umsetzung einer elektrischen Kontaktierung
durch Bonden oder Löten hängt stark von der Zusammensetzung des
Probenmaterials und dessen Oberﬂächenmorphologie ab. Bei Proben
mit unebener Beschaﬀenheit ist es in der Regel nicht ohne weiteres mög-
lich mit herkömmlichen Bond-Verfahren stabile Kontakte zu erzeugen.
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(a) Schematische Zeichnung des Pro-
benhalters zum Kontaktieren ei-
ner Vier-Punkt-Konﬁguration zum
Messen des speziﬁschen Widerstan-
des von kleinen Proben
(b) Bild von einer Probe (ein Stück
Vanadium), die mit dem Proben-
halter kontaktiert wurde.
Abbildung 2.10.: Visuelle Darstellung des Messsetups (Schematische Zeich-
nung des Probenhalters und Bild einer kontaktierten Pro-
be); aus Ref. [27] entnommen.
Dagegen ist die Kontaktierung mittels Silberepoxid/ -Leitlack durch
die Probengröße limitiert, denn typische Größen für einen mit Silbe-
repoxid/ -Leitlack erzeugten Kontakt sind in der Größenordnung von
einem Millimeter Durchmesser (vgl. Abb. 2.7). Unter diesem Umstand
ist es nicht möglich vier Drähte an einer Probe mit solchen Größen via
Silberepoxid/ -Leitlack zu befestigen, ohne dass erzeugte Kontaktﬂächen
einen Kurzschluss erzeugen. In den letzten Jahren kommt vermehrt
die Kontaktierung mittels kommerziell erhältlichen Mikromessonden
zum Einsatz. Diese Miniaturmessfühler erlauben eine Vier-Punkt-Wi-
derstandsmessung im sub-Millimeter-Bereich durch mechanisches Kon-
taktieren. Messungen können allerdings mit dieser Technik nur in einem
limitierten Temperaturbereich durchgeführt werden [26]. Vor diesem Hin-
tergrund haben wir einen einfachen und günstigen Probenhalter für eine
temperaturabhängige Messung des speziﬁschen Widerstandes entwickelt,
welcher in den Grundzügen auf den Erfahrungen von Hochdruckmessun-
gen basiert [28]. Der Probenhalter erweitert die Standardmethoden für
eine Messung des speziﬁschen Widerstandes in Vier-Punkt-Konﬁguration
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für Proben mit einer Länge bis hinunter auf ca. 100 µm (vgl. Abb. 2.10).
Die Präparation und Umsetzung dieser Methode ist im Rahmen der
Untersuchung von MnB4 durchgeführt worden.
Um die Probe mechanisch händeln zu können, wurde sie in elektrisch
isolierendes Epoxidharz eingebettet. Dies erlaubt zusätzlich ein genaues
Positionieren an einem deﬁnierten Ort auf dem Probenhalter. Damit die
Probe elektrisch kontaktiert werden kann, wurde die Proben/Epoxidharz-
Einheit von einer Seite solange abgeschliﬀen, bis die Probe freigelegt
wurde (vgl. Abb. 2.10b für die Ansicht einer freigelegten Probenoberﬂä-
che, in diesem Fall von einem Stück Vanadium). Nach dem Fixieren der
Proben/Epoxidharz-Einheit auf einem elektrisch isolierten Kupferhalter,
werden ähnlich einer Gitarre vier Platindrähte mit jeweils 25 µm Durch-
messer über die freigelegte Probenoberﬂäche gespannt (vgl. Abb 2.10b).
Um letztendlich einen elektrischen Kontakt zu gewährleisten, werden
die Drähte anschließend noch mit einem Stempel auf die Probenober-
ﬂäche gedrückt. Dadurch wird ebenfalls verhindert, dass die Drähte
sich bewegen können. Die Funktionalität dieses Setups wurde durch
verschiedene metallische Proben getestet (Cu, V, Nb). Alles in allem
kann mit diesem Setup eine Messung des speziﬁschen Widerstandes in
Vier-Punkt-Konﬁguration für sehr kleine Probengrößen - im Fall von
MnB4 150 µm - und für Temperaturen in unserem Kryostatensystem
von 1.5 bis 300 K umgesetzt werden.
Als nächstes wurde der Probenhalter an einem Kryostateneinsatz für
ein 4He Badkryostaten installiert, wobei die Platindrähte zusätzlich mit
der Messinfrastuktur für den speziﬁsche Widerstand des Kryostatenein-
satzes verbunden wurden. Mit diesem Aufbau wurde nun der speziﬁsche
Widerstand von unterschiedlichen einkristallinem MnB4-Proben in ei-
nem Temperaturbereich zwischen 4.2 und 200 K vermessen. Durch das
Einbetten der Kristalle in Epoxidharz ist eine Orientierung entlang einer
Kristallachse erschwert, wodurch nicht garantiert werden kann entlang
welcher kristallographischen Achse der speziﬁsche Widerstand gemessen
wurde.
Mit den variierenden Formen der MnB4-Kristalle und der Tatsache,
dass beim Abschleifen und Freilegen der Proben ein gewisser Teil des
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Probenmaterials mit abgetragen wird, wurde die Unsicherheit bezüglich
des Geometriefaktors des speziﬁschen Widerstandes abgeschätzt. Für
die Dimensionierung des Fehlers und zur Abschätzung der Abstände
der Spannungskontakte wird deren Durchmesser von 25 µm und die
Positionierung auf der Probenoberﬂäche verwendet (vgl. Abb. 2.10). Mit
der Unsicherheit des Geometriefaktors und der Ungenauigkeit bei der
Positionierung der Kontaktabstände wurde der allgemeine Fehler der
Absolutwerte für den speziﬁschen Widerstand zu 25% bestimmt. Dabei
ist die relative Genauigkeit, die durch elektrische Ungenauigkeit des
Messsetups beeinﬂusst wird, auf unter 1% bestimmt. Die Ergebnisse und
Diskussion der Messungen an MnB4 sind in Abschnitt 3 zu ﬁnden.
Nanostrukturierte Dünnfilm-Proben
Im Rahmen dieser Arbeit wurden neben Bulk-Proben im Millimeterbe-
reich (MnSi, NbFe2, UPt2Si2 und U2Rh3Si5) und Submillimeterbereich
(MnB4) auch nanostrukturierte MnSi Dünnﬁlmproben untersucht. Aus
diesem Grund wird nun auf die Präparation und Besonderheiten der
Kontaktierung derartiger Proben eingegangen. Dabei soll der Fokus
auf der Messinfrastruktur für den speziﬁschen Widerstand und Magne-
towiderstand gelegt werden. Auf eine Beschreibung der Synthese der
MnSi Filme wird verzichtet und auf die Probensynthese in Ref. [29]
verwiesen.
Die mittels Molekularstrahlepitaxie hergestellten Filme auf Si 111 Sub-
strat wurden im Rahmen einer Kooperation an der PTB Braunschweig
im Reinraumzentrum durch Elektronenstrahllithographie strukturiert.
Als Probenstruktur wurde eine sogenannte Hall-Struktur mit bis zu
sechs Spannungsabgriﬀen gewählt, wobei sich jeweils drei auf einer Seite
der Hall-Struktur beﬁnden (siehe Abb. 2.11b). Der Probenstrom wird
dabei in der Regel an den beiden äußeren Kontakten der Struktur an-
gelegt, sodass der speziﬁsche Widerstand bzw. der Magnetowiderstand
entlang der Hall-Struktur an deﬁnierter Stelle gemessen werden kann.
Für die in dieser Arbeit beschriebenen Magnetowiderstandsmessungen
in hohen Magnetfeldern wurde auf diese Weise ein 10 und ein 30 nm
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(a) Oberer Teil des Probenchips mit ei-
ner MnSi-Struktur und dazugehö-
rigen Kontaktpads. Zusätzlich sind
die Alumiumbonddrähte zu erken-
nen.
(b) Hall-Struktur der MnSi-
Nanostruktur mit sechs Abgriﬀen
für die Spannung (jeweils drei oben
und unten) und zwei Kontakten
zum Anlegen des Probenstromes
(recht und links).
Abbildung 2.11.: Nanostrukturierte MnSi-Dünnﬁlmprobe mit einer Filmdi-
cke von 30nm und einer Breite von 50 µm.
dicker MnSi-Film strukturiert. Somit ergeben sich in Bulk-Analogie
Proben mit 10 nm x 50 µm und 30 nm x 50 µm Querschnittﬂäche. Alle
Messungen wurden zwischen den äußersten Spannungkontakten durchge-
führt, was bei beiden Proben ein L von 70 µm bedeutet. Aus den Filmen
wurden jeweils zwei dieser Strukturen hergestellt, um einen Ersatz für
eventuelle Beschädigung der Struktur zu haben. Die Spannungs- und
Stromkontakte werden zu größeren Kontaktﬂächen aus Platin mit einer
Titanschicht als Haftvermittler weiter geführt (siehe Abb. 2.11a). Um
die Proben zuordnen zu können, wurden die Chips ebenfalls mittels
lithograﬁertem Gold mit der Aufschrift „50 µm“ versehen, was für die
Breite der Hall-Struktur steht. Die so bearbeiteten Probenchips mit
jeweils zwei Strukturen sind 4 x 4 mm groß und wurden in einen Chip-
carrier mit GE-Varnish für die thermische Ankopplung und Fixierung
geklebt (siehe Abb. 2.12). Anschließend konnte ein elektrischer Kon-
takt zwischen Chipcarrier und Probenchip durch Wedge-Bonden mit
30 µm Aluminiumdrähten hergestellt werden. Diese mehrfache Weiter-
führung der Messleitungen ist notwendig, damit die empﬁndliche Probe
und die Bondkontakte weitestgehend geschützt sind. Die Kontaktpads
auf den Probenchips sind mit 500 x 500 µm so groß gewählt, dass
2. Grundlagen 49
ein eventuelles Nachkontaktieren per Hand und Silberleitlack möglich
ist, falls die Bondkontakte während des Handlings oder während eines
Transportes beschädigt werden. An die Chipcarrier wurden abschließend
weiterführende verdrillte Messdrähte (100 µm Kupferlackdraht) gelötet,
so dass eine Implementierung in unterschiedliche Messsetups möglich
ist, ohne zu nah an den eigentlichen Proben oder den Bonddrähten
zu arbeiten. Durch diese Vorbereitung konnten die Proben sowohl auf
den oben beschriebenen Probenträger in unserem Labor, also auch auf
der Probenaufnahme des 4He-Durchﬂusskryostaten in Grenoble für die
Hochfeldmessungen, vermessen werden. Dafür musste der Chipcarrier
lediglich mit GE-Varnish oder Wärmeleitpaste aufgeklebt und die En-
den der Kupferlackdrähte an die jeweilige elektronische Messaufnahme
gelötet werden. Für den Geometrievorfaktor zur Bestimmung des spezi-
ﬁschen Widerstandes wurden die oben erwähnten Abmaße verwendet.
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Abbildung 2.12.: Chipcarrier mit eingeklebtem MnSi-Probenchip. Die
Strukturen sind mittels Wedge-Bonden mit dem Carrier
kontaktiert. An der Ober- und Unterseite des Chipcarriers
wurden verdrillte Kupferlackdrähte für die Verbindung
mit bestehender Messinfrastruktur gelötet.
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Im Rahmen dieser Arbeit wurde ein Messaufbau entwickelt und cha-
rakterisiert, um den speziﬁschen Widerstand von sehr kleinen Proben
(100 µm - 1 mm) zu vermessen. Zwar gibt es etablierte Verfahren, die
in Kombination mit STM-Technik deutlich kleinere Proben vermessen
können (vgl. Ref. [24]), allerdings ist der Zugang zu solchen Messsetups
beschränkt und nur mit erheblichen Aufwand in Kryostatentechnik zu
implementieren. Der Fokus lag also auf die verhältnismäßig einfache
Umsetzbarkeit der Probenkontaktierung und das Proben-Handling an
sich. Nach einer grundlegenden Charakterisierung konnte der Aufbau
erfolgreich an MnB4 angewendet und dessen temperaturabhängiger
speziﬁscher Widerstand vermessen werden.
3.1. Einführung
In den letzten Jahrzehnten rückte die Untersuchung von Bor-Verbindun-
gen im Bereich der Chemie und Physik zunehmend in den Fokus [30,31].
Die Eigenschaft von Bor in Festkörpern komplexe kristallographische
Strukturen zu bilden sorgt in Verbindung mit anderen Elementen für
außergewöhnliche strukturelle, elektronische und magnetische Eigenschaf-
ten. Diese Eigenschaften reichen von extremer Härte bei FeB4 [32], Su-
praleitung mit hoher Übergangstemperatur (bis zu 39 K) bei MgB2 [33],
unkonventionelle ferromagnetische und anitferroquadrupolare Ordnung
in Systemen wie EuB6 und CeB6 [34, 35] bis hin zu ungewöhnlichen
Oberﬂächenzuständen im Kondo-Isolator SmB6 [36].
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Das in dieser Arbeit untersuchte MnB4 ist das erste Mal 1960 in polykris-
talliner Form synthetisiert wurden [37]. Doch erst durch das Bestreben
immer härtere Materialien zu synthetisieren und die Ursache dieser Här-
te zu ergründen rückten MnB4 und weitere Boridsysteme in den Fokus
aktueller Forschung [38–48]. In diesen Studien wurde für MnB4 herausge-
arbeitet, dass die strukturellen Eigenschaften eng mit den elektronischen
Eigenschaften verknüpft sind. Aus diesem Grund wurde auf theoretischer
Seite durch DFT-Berechnungen (Dichtefunktionaltheorie) nach einer
Kopplung zwischen der elektronischen und kristallographischen Struktur
gesucht [42–48].
Bei der experimentellen Überprüfung der unterschiedlichen Ergebnisse
bei der theoretischen Berechnung kam es zu widersprüchlichen Ergeb-
nissen der einzelnen Messmethoden von Gou et al. aus Ref. [43] und
Knappschneider et al. aus Ref. [42]. Diese Widersprüche werden nun
im Folgenden genauer beleuchtet und sollen gleichzeitig einen Überblick
über die strukturellen und thermodynamischen Materialeigenschaften
von MnB4 geben. Dabei ist anzumerken, dass in diesen Arbeiten die
Messungen an polykristallinen von Gou et al. und die Messungen an
einkristallinen Proben von Knappschneider et al. vorgenommen und
diskutiert wurden.
Die monokline Kristallstruktur von MnB4 wurde durch Röntgendiﬀrak-
tion bestimmt und ist in Abb. 3.1 dargestellt. Die Gitterparameter sind
a = 5.5029(3), b = 5.3669(3), c = 2.9487(2) Å, β = 122.710(5)◦ [49, 50].
Die Mangan-Atome sind hierbei von einem Polyeder aus 12 Bor-Atomen
umgeben (vgl. Abb. 3.1b). Diese Polyeder bilden eine Kette entlang
der c–Achse (vgl. Abb. 3.1a). Um eine theoretische Grundlage für die
Eigenschaften von MnB4 zu schaﬀen, wurden die Zustandsdichten für
monoklines MnB4, und zum Vergleich von orthorhombischen FeB4 mit
lokaler Dichtenäherung (LDA) berechnet (vgl. Abb. 3.2) [51, 52]. Diese
Zustandsdichten zeigen erste Anhaltspunkte für elektronische Struktu-
ren, die für ein modellhaftes Verständnis der Transporteigenschaften
benötigt werden. Durch die monokline Kristallstruktur von MnB4 ist der
Winkel β ungleich 90◦ und die Mangan-Atome haben einen alternieren-
den Abstand von 2.7006(6) und 3.1953(7) Å entlang der Polyederketten.
In der Zustandsdichte erzeugt diese monokline Verzerrung eine Lücke
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(a) Die Mangan-Atome sind von Po-
lyedern aus 12 Bor-Atomen umge-
ben, die eine Kette entlang der c-
Achse bilden, hier mit eingezeich-
neten Mn-Mn-Abständen.
(b) Gitterstruktur eines Bor-Polyeders
mit eingezeichneten Gitterabstän-
den in Ångström.
Abbildung 3.1.: Die monokline Kristallstruktur von MnB4; aus Ref. [43]
entnommen.
bei der Fermi-Energie (vgl. Abb. 3.2 unten). Ähnliche Berechnungen der
Zustandsdichte in Ref. [42] befassen sich mit der leicht abweichenden
Fragestellung, ob es durch die alternierenden Abstände der Mn-Mn-
Bindungen zur elektronischen Dimerisation innerhalb des MnB4 kommt.
Dafür wurden die jeweiligen Zustandsdichten für den dimerisierten und
undimerisierten Fall berechnet (vgl. Abb. 3.3). Außerdem wurde von
Knappschneider et al. [42] der Widerstand von einkristallinem MnB4 in
einem Temperaturbereich von 300 K bis 360 K gemessen. Diese Mes-
sungen des Widerstandes und die Darstellung in einem Arrheniusplot
ergaben, dass es sich bei einkristallinem MnB4 um einen Halbleiter
mit einer sehr kleinen Bandlücke von 0.04 eV handelt. Dieses steht im
Widerspruch zur Bandstrukturrechnung für den undimerisierten Fall.
Dies lässt die Schlussfolgerung zu, dass eine Dimerisierung in MnB4
vorliegt, die die Bandstruktur kontrolliert und die Bandlücke erzeugt.
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Abbildung 3.2.: Berechnete elektronische Zustandsdichten von MnB4 (un-
ten) und MnB4 mit einer angenommenen FeB4-Struktur
(oben). Die Verzerrung von der orthorhombischen in die mo-
nokline Struktur erzeugt eine Lücke in der Zustandsdichte
bei der Fermi-Energie ǫF = 0 eV; aus Ref. [43] entnommen.
Für die Charakterisierung der magnetischen Eigenschaften von MnB4
wurden in Ref. [43] für zwei polykristalline Proben jeweils Hysterese-
kurven bei 2 K aufgenommen und die Suszeptibilität für den Tempe-
raturbereich von tiefen Temperaturen bis 400 K gemessen (vgl. Abb.
3.4 und Abb. 3.5). Bei tiefen Temperaturen zeigt MnB4 ein schwachen
ferromagnetischen Charakter, welches bei höheren Temperaturen von ca.
150 bis 200 K in ein klassisches paramagnetisches Curie-Weiss-Verhalten
übergeht. Das eﬀektive magnetische Moment in der paramagnetischen
Phase wurde aus der Suszeptibilität zu 1.6 bis 1.7 µB pro Mangan-Atom
bestimmt, die Curie-Temperatur Θ ist ~90 K. Die Messungen zeigen
außerdem, dass bei tiefen Temperaturen starke Unterschiede im Verlauf
der Suszeptibilität zwischen den unterschiedlichen Proben bestehen. Ei-
ne derartige starke Probenabhängigkeit der magnetischen Eigenschaften
lässt auf ein extrinsisches statt intrinsisches Verhalten schließen.
Im Gegensatz zu den Messungen der Suszeptibilität an polykristallinen
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Abbildung 3.3.: Berechnete elektronische Zustandsdichten von MnB4 für
den dimerisierten (oben) und undimerisierten Fall (unten).
Die Lücke in der Zustandsdichte in der dimerisierten Be-
trachtung sind mit der Messung des Widerstandes in einem
Temperaturbereich von 300 K bis 360 K konsistent; aus [42]
entnommen.
Proben konnte die Gruppe um Knappschneider et al. an einkristal-
linen Proben keine magnetische Ordnung nachweisen und die Curie-
Temperatur Θ wurde zu 0 bestimmt [42].
Die speziﬁsche Wärmekapazität CP von polykristallinem MnB4 ist
dominant phononischer Natur (vgl. Abb. 3.6). Die Beobachtung eines
elektronisches Anteils in der speziﬁschen Wärme suggeriert zudem ein
metallisches Verhalten. Dabei wurden die Koeﬃzienten in
CP (T ) = γT + βT 3
zu γ = 10.1 mJmol−1K−2 und β = 0.012 mJmol−1K−4 bestimmt. Der
metallische Charakter in der speziﬁschen Wärme von polykristallinem
MnB4 steht im Widerspruch zu den Widerstandsmessungen an Einkris-
tallen von der Gruppe um Knappschneider et al., die ein halbleitendes
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Abbildung 3.4.: Magnetisierung von zwei polykristallinen MnB4-Proben
bei einer Temperatur von 2 K. Die schwache Remanenz
und das schwache Sättigungsmoment von ≈ 0.015 µB lässt
auf eine schwache ferromagnetische Ordnung schließen. Die
unterschiedliche Ausprägung der Hysteresekurven zeigt die
starke Probenabhängigkeit; aus Ref. [43] entnommen.
Verhalten mit kleiner Bandlücke beobachteten [43]. Zusammengefasst:
In Ref. [43] wurde bei polykristallinen MnB4 ein ferromagnetisches Ver-
halten (basierend auf der Suszeptibilität) und ein metallischer Grundzu-
stand (basierend auf der speziﬁschen Wärme) gemessen. Dem gegenüber
stehen die Messungen von Knappschneider et al. [42] an einkristalli-
nen MnB4-Proben. Im Kontext einer Peierls-Verzerrung sollte nach
Knappschneider et al. [42] MnB4 als nicht-magnetischer Halbleiter mit
kleinem Gap bzw. als Pseudo-Gap-System vorliegen. Der Unterschied
zwischen polykristallinen und einkristallinen Proben wirft die Frage
nach der Probenqualität und nach dem magnetischen und elektroni-
schen Grundzustand von MnB4 auf. Dieses Szenario mündet in aktuelle
Bandstrukturberechnungen, in denen ein komplexes Zusammenspiel zwi-
schen den sogenannten „Peierls- und Stonermechanismen“ untersucht
werden [46,48].
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Abbildung 3.5.: Suszeptibilität von zwei polykristallinen MnB4-Proben. Bei
höheren Temperaturen geht die Suszeptibilität von MnB4
in ein paramagnetisches Curie-Weiß-Verhalten über (vgl.
Inset). Auch in dieser Messgröße sieht man bei tiefen Tem-
peraturen die starke Probenabhängigkeit; aus Ref. [43]
entnommen.
3.2. Experimentelle Umsetzung
Die bei der Synthese von einkristallinem MnB4 entstehenden Kristalle
sind sehr klein (einige 100 µm), wodurch auf experimenteller Seite das
Handling und die Vermessung durch Standardcharakterisierungsmetho-
den wie dem temperaturabhängigen speziﬁschen Widerstand erschwert
werden. Die in der Arbeit untersuchten Proben wurden nach dem Rezept
aus Ref. [42] von Knappschneider et al. synthetisiert und sind in Abb.
3.7 dargestellt. Aufgrund der geringen Größe konnte von der AG Al-
bert an den Einkristallen lediglich ein zwei-Punkt-Widerstand in einem
Temperaturbereich zwischen 300 und 360 K durchgeführt werden [42].
Um vor diesem Hintergrund eine genauere Aussage über den elektro-
nischen Grundzustand von MnB4 machen zu können, soll im Rahmen
dieser Arbeit eine AC-Vier-Punkt-Widerstandsmessung in einem größe-
ren Temperaturbereich bis zu tiefen Temperaturen durchgeführt werden.
Mit diesen Messungen lässt sich dann unmittelbar rückschließen, ob
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Abbildung 3.6.: Speziﬁsche Wärmekapazität von polykristallinem MnB4;
aus Ref. [43] entnommen.
der Grundzustand von MnB4 metallisch oder nicht-metallisch ist. Aus
diesem Grund wurde ein Setup entwickelt, mit dem sich der AC-Vier-
Punkt-Widerstand bei Probengrößen bis runter zu ~ 100 µmmessen lässt
und welches auf MnB4 angewendet wurde (siehe Anschnitt 2.2.1 „Bulk-
Proben im Sub-mm-Bereich“). Ferner haben wir die Magnetisierung von
einkristallinem MnB4 in einem konventionellen SQUID-Magnetometers
gemessen, um etwaiges ferromagnetisches Verhalten im Grundzustand
zu untersuchen.
3.3. Ergebnisse und Diskussion
In Abb. 3.8 ist der speziﬁsche Widerstand als Funktion der Temperatur
von zwei einkristallinen MnB4-Proben aufgetragen. Qualitativ zeigen
beide Proben ein ähnliches Verhalten, wobei die Temperaturabhängigkeit
inkonsistent mit einem metallischem Charakter ist. Im Detail sieht man
mehrere Unterschiede zwischen den beiden Messungen. An erster Stelle
und am signiﬁkantesten ist der Unterschied zwischen den Absolutwerten
beider Messungen um einen Faktor von 2.5. Dieser ist größer als der
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Abbildung 3.7.: Zwei MnB4-Einkristalle, die nach dem Rezept aus Ref. [42]
synthetisiert wurden, repräsentativ für die in dieser Ar-
beit verwendeten Proben. Um einen Größenvergleich zu
geben ist am unteren Rand des Bildes ein Platindraht mit
25 µm Durchmesser abgebildet, der im weiteren Verlauf
auch für die Kontaktierung verwendet wird; aus Ref. [27]
entnommen.
oben beschriebene, messaufbaubedingte Fehler und spiegelt die starke
Probenabhängigkeit im speziﬁschen Widerstand wieder. Unter Berück-
sichtigung der Unterschiede in den Absolutwerten zeigt sich bei einem
Vergleich mit den Zwei-Punkt Messungen des speziﬁschen Widerstandes
von Knappschneider et al. [42], dass der absolute speziﬁsche Widerstand
in die selbe Größenordnung wie bei den vorangegangenen Messungen
fällt und somit konsistent ist. Mit anderen Worten, für den speziﬁschen
Widerstand (bzw. der speziﬁschen Leitfähigkeit) erhalten wir Werte in
der Größenordnung von einigen zehn mΩcm (einigen hundert S m−1),
im Verlauf steigend (sinkend) zu niedriger werdenden Temperaturen.
Der experimentell bestimmte speziﬁsche Widerstand reﬂektiert kein
archetypisches halbleitendes Verhalten. Wenn wir annehmen, bei ein-
kristallinem MnB4 handelt es sich um ein konventionell halbleitendes
System, würde eine Auftragung über einen Arrhenius-Plot die zugehöri-
gen Bandlückenenergien liefern. Aus diesem Grund haben wir in Abb.
3.8 den Arrhenius-Plot für die Probe mit kleineren Absolutwerten des
speziﬁschen Widerstandes (~ 10 mΩcm) dargestellt, um das obere und



























Abbildung 3.8.: Temperaturabhängiger speziﬁscher Widerstand von zwei
einkristallinen MnB4-Proben; das inset zeigt den Versuch
via Arrhenius-Plot-Auftragung Werte für eine Energielücke
zu bestimmen, für Details siehe Text; aus Ref. [27] entnom-
men.
Temperatur zu bestimmen (siehe Linien im Inset von Abb. 3.8). Diese
Art der Analyse würde Bandlückenenergien zwischen einigen 10−6 und
10−4 eV ergeben, was deutlich zu klein ist, um schlüssige Werte zu
reﬂektieren.
Zusammengefasst zeigt der speziﬁsche Widerstand von einkristallinem
MnB4 keine Charakteristiken wie sie bei einem konventionell metalli-
schen System zu erwarten wären. Darüber hinaus ist es nicht möglich das
temperaturabhängige Verhalten des speziﬁschen Widerstandes durch
ein einfaches halbleitendes System zu erklären. Das wird außerdem
bei der Betrachtung der Absolutwerte des speziﬁschen Widerstandes
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von MnB4 deutlich. Die Werte sind mit einigen zehn mΩcm kleiner
als bei einem herkömmlichen Halbleiter im selben Temperaturbereich,
wo Werte größer als Ωm zu erwarten sind. Außerdem ist bei MnB4
die Temperaturabhängigkeit deutlich schwächer (weniger als eine Grö-
ßenordnung Änderung von ρ bei zwei Größenordnungen Änderung der
Temperatur), und zu höheren Temperaturen neigt MnB4 zusätzlich
dazu die metallische Charakteristik einer positiven Steigung von dρ/dT
auszubilden.
Diese Charakteristiken ﬁnden eine Erklärung, die konsistent mit den Vor-
hersagen aus der Bandstrukturrechnung von Knappschneider et al. [42]
sind. In dieser theoretischen Vorhersage aus der DFT-Berechnung er-
zeugen Perierls-Verzerrungen ein Pseudo-Gap in der Zustandsdichte
nahe der Fermi-Energie von MnB4. Das Vorhandensein eines Pseudo-
Gaps an sich würde einen halbleiterähnlichen Widerstand erzeugen
(steigender Widerstand bei sinkender Temperatur). Die ausgeprägte
Probenabhängigkeit deutet auf Verunreinigungen hin, deren Energieni-
veaus im bzw. in der Nähe des Pseudo-Gaps liegen. Das Pseudo-Gap
und die Verunreinigungen erzeugen zusammen ein Widerstandsverhalten
zwischen metallischen und halbleitenden Systemen (zum Vergleich sei
der Fall von Fe3−xVxAl erwähnt und wie hier Verunreinigungen die
Transporteigenschaften von solchen Pseudo-Gap-Systemen beeinﬂus-
sen können [53–55]). Für verwandte Boridsysteme wurde außerdem die
Möglichkeit von „self-doping“-Eﬀekten diskutiert [31, 56,57].
In Kontext von Verunreinigungen in einem Pseudo-Gap-System stellt
sich die Frage, ob die ferromagnetische Signatur (wie in Ref. [43] beob-
achtet) extrinsischer oder intrinsischer Natur ist. Aus diesem Grunde ist
in Abb. 3.9 die temperaturabhängige Suszeptibilität von einkristallinem
MnB4 dargestellt (Gewicht der Probe: 30 µg, angelegtes Magnetfeld
B = 0.1 T). Im Rahmen der Datenanalyse wurde der diamagnetische
Anteil des Apiezon-Fettes, das zum Fixieren der Probe verwendet wurde,
von den Rohdaten abgezogen. Oberhalb von 100 K ist das gemessene
Signal sehr klein und beﬁndet sich im Bereich der Auﬂösungsgrenze
des SQUID-Magnetometer. Diese Erkenntnis steht im Widerspruch zu
den Beobachtungen in Ref. [43]. Bei tiefen Temperaturen unter 100 K
geht die Suszeptibilität in ein paramagnetisches Verhalten über. Die
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Abbildung 3.9.: Temperaturabhängige Suszeptibilität von einkristallinem
MnB4, für Details siehe Text; aus Ref. [27] entnommen.
Absolutwerte in diesem Bereich sind aber immer noch mehr als eine
Größenordnung kleiner als in Ref. [43]. Für eine erste Interpretation
der Suszeptibilität von einkristallinem MnB4 nehmen wir an, dass das
magnetische Signal vollständig intrinsischer Natur ist. Das würde impli-
zieren, dass das sehr kleine Signal bei hohen Temperaturen (> 100 K)
eine intrinsische Eigenschaft des MnB4 widerspiegelt (möglicherweise
diamagnetisch), was konsistent mit der Idee eines Pseudo-Gaps in der
Bandstruktur, aber im Widerspruch zu Gou et al. [43] wäre. Ande-
rerseits, immer noch annehmend, dass die Suszeptibilität intrinsischer
Natur ist, würde das paramagnetische Verhalten bei tiefen Temperaturen
durch einen Phasenübergang in einen ferromagnetischen Zustand über-
gehen, dieses allerdings mit einem sehr kleinen magnetischen Moment
in der Größenordnung von kleiner als 0.001 µB. Zusammen machen
die Idee eines ferromagnetischen Zustandes, der aus einem diamagne-
tischen Zustand entsteht, und das kleine magnetische Moment diese
Interpretation unwahrscheinlich. Die Widersprüche, die dieses Szenario
aufwirft, können allerdings dadurch erklärt werden, dass der bei tiefen
Temperaturen auftretende Paramagnetismus parasitärer Natur ist und
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durch paramagnetischen Verunreinigungen verursacht wird.
Wenn auf der anderen Seite das intrinsische magnetische Verhalten
von MnB4 paramagnetisch ist (wie von Gou et al. beschrieben [43]),
so dass es vom diamagnetischen Signal des Probenhalters/des Apiez-
ons überdeckt wäre, würde das ein äußerst schwaches paramagnetische
Verhalten bedeuten (χ wäre somit in der Größenordnung von 10−5
emu/mol). Dieses Verhalten ist ebenfalls inkonsistent mit dem Modell
von Gou et al. [43]. Bei der Betrachtung dieses Verhaltens könnte die
Idee eines Pauli-Paramagnetismus mit kleiner Zustandsdichte nahe der
Fermi-Energie respektive ein Pseudo-Gap-System entstehen, der solch
eine magnetische Signatur hervorruft. Aber auch hier würde dies nicht
das Curie-ähnliche Verhalte wie das paramagnetische Ansteigen der
Suszeptibilität bei tiefen Temperaturen erklären, welches eher den para-
magnetischen Verunreinigungen zugeschrieben werden kann.
In Anbetracht des magnetischen Verhalten von MnB4 ist das folgende
Szenario das wahrscheinlichste: Das Hochtemperaturverhalten spiegelt
das intrinsische Verhalten des Pseudo-Gaps von MnB4 wieder. Bei tiefen
Temperaturen erzeugen einzelne magnetische Mn-Verunreinigungen ein
schwaches paramagnetisches/ferromagnetisches Signal. Wenn wir ein
typisches Moment von einigen µB pro Mn-Atom für diese Verunrei-
nigungen annehmen, würden weniger als 0.1% Mn-Verunreinigungen
das beobachtete Signal erklären. Aus unseren Daten können wir nicht
eindeutig bestimmen, ob sich in der Kristallstruktur von MnB4 verteilte
Verunreinigungen beﬁnden, bzw. ob sie zu Clustern an Korngrenzen
agglomerieren o.ä.. Einzig die Beobachtung des Übergangs zu einer para-
magnetischen Suszeptibilität bei einer vergleichsweise hohen Temperatur
von 100 K spricht mehr für das Szenario von größeren Clustern als von
einzeln verteilten Verunreinigungen in der Kristallmatrix.
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3.4. Zusammenfassung
Im Rahmen der Untersuchung des elektronischen und magnetischen
Grundzustandes von MnB4 haben wir herausgearbeitet, dass die elektro-
nischen Transporteigenschaften einem Pseudo-Gap in der Zustandsdichte
nahe der Fermi-Energie zugeschrieben werden können. Diese Beobach-
tung ist konsistent mit der theoretischen Analyse von Knappschneider
et al. [42]. Weiter konnten wir zeigen, dass die magnetische Suszeptibi-
lität bei Raumtemperatur entweder diamagnetisch oder sehr schwach
paramagnetisch ist, was wiederum konsistent mit dem Konzept eines
Pseudo-Gap-Materials ist. Mit aller Wahrscheinlichkeit reﬂektiert das
paramagnetische Tieftemperatursignal das Vorhandensein von magneti-
schen Verunreinigungen, die mit einer Dichte von unter einem Prozent
im Material vorliegen.
Vor allem aber konnten wir keine Hinweise für einen korrelierten ma-
gnetischen Zustand ﬁnden, wie es Gou et al. beschrieben haben [43]. In
beiden Untersuchungen [42,43] ist von der selben Kristallstruktur die
Rede, und dass strukturelle Instabilitäten unterschiedliche Arten von
MnB4 hervorbringen können, was implizit von weiterführenden Band-
strukturrechnungen vorhergesagt wird [46, 48]. Doch dieses Konzept
erklärt nicht das beobachtete Verhalten. Oder mit anderen Worten, un-
sere Untersuchungen ergeben, dass es sich bei MnB4 um ein „dreckiges“
Pseudo-Gap-System handelt.
Dennoch ist die Sensibilität der unterschiedlichen Bandstrukturrech-
nungen basierend auf der kristallograﬁschen Struktur und magnetischer
Polarisierung beachtlich [39–48]. Die vorhergesagte strukturelle Instabi-
lität [46, 48] bedarf weitere Untersuchungen. Aus diesen Berechnungen
geht hervor, dass die strukturelle Stabilität bei höheren Temperatu-
ren von MnB4 eng mit den elektronischen Eigenschaften verknüpft ist,
bzw. dass die Elektron-Phonon-Kopplung bei der Modellierung dieses
Materials von größerer Bedeutung erscheint.
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In diesem Kapitel werden die Untersuchungen des Magnetowiderstandes
von MnSi-Dünnﬁlmen in hohen Magnetfelder vorgestellt und diskutiert.
Wir haben herausgearbeitet, dass der Magnetowiderstand im Rahmen
von Spinﬂuktuationstheorie betrachtet werden kann. Dies ermöglicht
uns einen direkten Vergleich unserer Daten der Dünnﬁlme mit den Un-
tersuchungen an Bulk-Material. Trotz der qualitativen Ähnlichkeiten
zwischen Bulk- und Dünnﬁlm-Daten gibt es deutliche quantitative Un-
terschiede. Dabei stellt sich heraus, dass sich diese durch Unterschiede
in den Spinﬂuktuationsspektren von MnSi Bulk- und Dünnﬁlm-Material
äußern.
4.1. Einführung
Der kubische Helimagnet MnSi beschäftigt die Forschung im Rahmen des
Festkörpermagnetismus bereits seit einem halben Jahrhundert [58–60].
Das Material gehört zu der Gruppe der B20-Verbindungen und wurde
ursprünglich im Kontext der Forschung zur Spinﬂuktuationstheorie un-
tersucht [1, 12]. Später wurde heraus gefunden, dass die helimagnetische
Ordnung (TN = 29 K) durch angelegten Druck unterdrückt werden
kann, was den Fokus der Untersuchungen in Richtung Quantenkritika-
lität in itinerante d-Metallen schob [60,61]. Letztlich zeigte sich, dass
die früh entdeckte feldinduzierte A-Phase in MnSi [1] eine Skyrmionen-
Gitter-Phase repräsentiert [62], was das Material zum Vorzeigematerial
für die Untersuchung von Skyrmionen-Physik machte. Bei Skyrmio-
nen handelt es sich um topologisch geschützte magnetische Strukturen.
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Damit Skyrmionen in einem Festkörper auftreten können, ist grund-
sätzlich eine fehlende Inversionssymmetrie im magnetischen Gitter (wie
zum Beispiel in kubischen helimagnetischen B20-Strukturen) notwendig.
Anschließend kann durch das Zusammenspiel aus der Dzyaloshinskii-
Moriya-Wechselwirkung und dem Heisenberg-Austausch die Bildung der
wirbelartigen Spinstrukturen durch die Ginzburg-Landau-artige Para-
metrisierung gezeigt werden [62]. Da die Spinwirbel auf einer fehlenden
Inversionssymmetrie basieren, kann bei den entstehenden Strukturen
von einem Drehsinn gesprochen werden, der im Allgemeinen in eine
links- oder rechtshändige Chiralität unterschieden wird.
Um der Skyrmionen-Natur genauer auf den Grund zu gehen, wurde
versucht MnSi auf unterschiedliche Art und Weise als Dünnﬁlm-Proben
zu synthetisieren. Dies basiert auf der Idee, dass die skyrmionische
Phase sich favorisiert in zweidimensionalen Strukturen ausbildet. Somit
entwickelte sich Dünnﬁlm-MnSi zu einen prominenten Kandidat, um
skyrmionische Eigenschaften zu untersuchen [29,63–83]. Diese Untersu-
chungen brachten sowohl diverse Gemeinsamkeiten als auch signiﬁkante
Unterschiede zwischen den Dünnﬁlm- und dem entsprechenden Bulk-
Verhalten von MnSi hervor.
Zuerst sei hier erwähnt, dass der Übergang von der helikalen magne-
tischen Phase bei Dünnﬁlm-MnSi unterhalb von TN~45 K stattﬁn-
det [29, 63–83]. Dieses im Vergleich zu Bulk-Material erhöhte TN ist
auf die Verzerrung zurückzuführen, die durch den Unterschied zwischen
den Gitterparametern des Si-Substrates und denen des MnSi entste-
hen. Diese Verzerrungen sind phänomenologisch mit einem negativen
Druck innerhalb des Dünnﬁlm-Materials zu vergleichen. Experimente
zeigen, dass die Übergangstemperatur TN von MnSi durch Anlegen eines
externen Druckes eingestellt werden kann [75,84,85].
Darüber hinaus beeinﬂusst die oben erwähnte Verspannung ebenfalls
die magnetischen Eigenschaften in einem angelegten magnetischen Feld,
was sich zum Beispiel durch ein erhöhtes kritisches Feld BC in den
magnetisch polarisierten Zustand in dünnen Filmen äußert. Am meis-
ten fällt auf, dass es bisher keinen experimentellen Beweis gibt, dass
in MnSi-Dünnﬁlm-Proben eine Skyrmionen-Gitter-Phase in der soge-
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nannten „out-of-plane“ Geometrie auftritt. Außerdem gibt es keinen
eindeutigen Konsens innerhalb der bisherigen Untersuchungen, ob ein
„Nicht-Beobachten“ des Skyrmionen-Gitters eine intrinsische oder ex-
trinsische Eigenschaft der dünnen Filme ist. Auf der einen Seite wird
argumentiert, dass der negative Druck und die druckinduzierte Aniso-
tropie in MnSi-Dünnﬁlmen den Parameterbereich verschiebt, in dem
sich die Skyrmionen stabil ausbilden können [65]. Auf der anderen Seite
neigen die MnSi Filme bei ihrer Synthese auf einem Si-Substrat dazu,
durch ein Inselwachstum zu entstehen. Das führt zu sogenannten „mero-
hedrally twinned“-Dünnﬁlmen, d.h. der Film enthält Bereiche mit links-
und rechtshändiger Kristallinität. In diesem Fall würden Skyrmionen
entstehen, die einen gegensätzlichen Sinn der Rotation aufweisen, und
die sich wiederum auslöschen, wenn sie aufeinander treﬀen. Hierbei wür-
de, aufgrund des nichtmonochiralen Charakters, das Nichtbeobachten
eines Skyrmionen-Gitters extrinsischer Natur sein.
Der soweit dokumentierte Unterschied im Verhalten zwischen Dünnﬁlm-
und Bulk-MnSi wirft somit die Frage auf, ob dieser auf fundamentale
Materialeigenschaften zurückzuführen ist. Bulk-MnSi wird als ein Bei-
spiel für ein System gesehen, für welches Spinﬂuktuationstheorie genutzt
wird, um die Materialeigenschaften quantitativ zu beschreiben [12]. Da-
durch liegt es auf der Hand, dass die selben Untersuchungen, wie sie
auch bei Bulk-MnSi durchgeführt wurden, Aufschluss über die Themen
wie residuelle Unordnung, strukturelle Nieder- (Zwei-) Dimensionalität
oder den Einﬂuss eines negativen Druckes innerhalb eines dünnen Fil-
mes geben. Deshalb haben wir Messungen des Magnetowiderstandes
an Dünnﬁlm-MnSi in hohen Magnetfeldern durchgeführt. In unserem
vergleichenden Ansatz führen wir die selbe Analyse durch, wie sie bereits
an einkristallinen MnSi-Bulk-Proben angewendet wurde [1]. Basierend
auf diesem Vergleich diskutieren wir in diesem Kapitel die elektronischen




Für die Hochmagnetfeldmessungen wurden zwei dünne Filme MnSi
(Dicke der Probe #1: 10 nm; Probe #2 30 nm) durch Molekuarstrahle-
pitaxie auf einem [111] Si-Substrat synthetisiert (zur Frage der Herstel-
lung der Proben siehe Ref. [29]). Um einen direkten Vergleich zwischen
MnSi-Dünnﬁlmen und MnSi-Bulk-Material bezüglich der magnetischen
Transporteigenschaften zu ermöglichen, wurden die MnSi-Dünnﬁlme
durch Elektronenstrahllithographie (siehe Ref. [29]) mikrostrukturiert.
Dies erlaubt Widerstandsmessungen mit einer konventionellen Vier-
Punkt-AC-Methode wie für das Bulk-Material. Die Strukturen sind 50
µm breit und die Spannungskontakte haben einen Abstand von 70 µm
(vgl. Abschnitt 2.2.1 „Nanostrukturierte Dünnﬁlm-Proben“).
Die Hochmagnetfeldmessungen an den Dünnﬁlm-Proben wurden am
Laboratoire National des Champs Magne´tiques Intenses in Grenoble,
France durchgeführt. Der Magnetowiderstand wurde bei verschiedenen
Temperaturen in einem Bereich zwischen 3 und 100 K in einem externen
Magnetfeld B bis 24 T gemessen (verwendet wurde der M1 Magnet in
Kombination mit einem 4He-Kryostaten). Für beide Filme wurde das
externe Magnetfeld jeweils senkrecht und parallel zum Probenstrom I
angelegt (B⊥ I und B ‖ I).
Für den direkten Vergleich zu den Ergebnissen aus Ref. [1] haben wir
ebenfalls MnSi-Bulk-Kristalle durch eine Czochralski Tri-Arc Metho-
de synthetisiert. Die Kristalle wurden, wie weiter unten beschrieben,
umfangreich charakterisiert und im Folgenden mit #3, #4 und #5 be-
zeichnet. Der transversale Magnetowiderstand (B⊥ I) der Bulk-Proben
wurde in einem Temperaturbereich zwischen 2 und 100 K in einem
externen Magnetfeld bis 8 T gemessen. Zusätzlich wurde der Nullfeldwi-
derstand von allen Proben in einem Temperaturbereich zwischen 2 und
300 K bestimmt.
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 #1  #3  #5
 #2  #4
Abbildung 4.1.: Nullfeldwiderstand unterschiedlicher MnSi-Proben (#1:
Dünnﬁlm mit 10 nm Dicke, #2: Dünnﬁlm mit 30 nm Dicke,
#3: Bulk mit RRR von 15, #4: Bulk mit RRR von 42, #5:
Bulk mit RRR von 104); für Details siehe Text.
4.3. Ergebnisse und Diskussion
In Abb. 4.1 ist der speziﬁsche Nullfeldwiderstand unserer Bulk- und
Dünnﬁlm-Proben vergleichend dargestellt. Qualitativ ist das Gesamt-
verhalten ähnlich zu den bisher gemessenen Daten von einkristallinem
und Dünnﬁlm-Material [29, 69, 86]. Für beide Arten von Proben ist
ein metallisches Temperaturverhalten zu verzeichnen. Man sieht eine
Anomalie bei dem Übergang bei TN in die helikalen Zustand, ein T 2-
artiges Verhalten unterhalb TN und eine Biegung des Widerstandes
oberhalb von TN , die auf Spinﬂuktuationen, überlagert mit dem pho-
nonischen Widerstandsbeitrag, zurückzuführen sind. Im Detail sollten
allerdings noch weitere Einzelheiten genauer betrachtet werden. Die
Übergangstemperaturen der MnSi-Einkristalle in den helimagnetischen
Zustand wurden durch Messungen des magnetischen Momentes zu #3:
TN = 23.3 K, #4: TN = 28.5 K und #5: TN = 29.4 K bestimmt. Dabei
wurde das jeweilige lokale Maximum als TN deﬁniert (vgl. Abb. 4.2).
Die tiefere Übergangstemperatur für Probe #3 ist auf eine leicht verän-
70 4. MnSi
derte stöchiometrische Zusammensetzung bei der Synthese des Kristalls
zurückzuführen. Die Proben besitzen alle eine ähnliche Temperaturab-
hängigkeit im speziﬁschen Widerstand ρ, aber die Absolutwerte des
speziﬁschen Widerstandes unterscheiden sich jeweils im Bereich von
einer Größenordnung. Diese Unterschiede von ρ in den Absolutwerten
lassen sich nicht auf Risse und Cracks in den Einkristallen zurückführen
und sind bis heute noch nicht vollständig verstanden. Aus diesem Grund
dient das residuale Restwiderstandsverhältnis „residual resistivity ratio“
(RRR), hier deﬁniert als ρ300K/ρ2K, als ein Maß für die Probenqualität.
Die Werte des RRR der unterschiedlichen Kristalle wurden zu #3: RRR
= 15, #4: RRR = 42 und #5: RRR = 104 bestimmt. Daraus schließen
wir, das Probe #5 die beste kristalline Qualität aufweist, auch wenn der
speziﬁsche Raumtemperaturwiderstand mit 1700 µΩcm ungewöhnlich
hoch ist. Zum Vergleich wurde aus den Daten von Ref. [1] ein RRR von
~60 für den in jener Arbeit untersuchten Einkristall bestimmt. In der
Literatur wird generell der Wert des RRR als Merkmal der Probenquali-
tät genommen. Vor diesem Hintergrund ergab eine Literatursuche, dass
heutzutage (im Vergleich zu Ref. [1] aus dem Jahr 1982) ein Wert RRR
= 100 als Kennzeichen einer „guten Probenqualität“ gesehen wird. Für
die MnSi-Dünnﬁlm-Proben wurde durch die Messung des speziﬁschen
Widerstandes und der Suszeptibilität die Übergangstemperatur in die
helimagnetische Phase zu TN = 45 K bestimmt. Dies ist konsistent mit
vorangegangenen Veröﬀentlichungen [29,63–83]. Im Unterschied zum ein-
kristallinem Verhalten zeigen beide Filme bei hohen Temperaturen einen
Abfall von ρ. Wie wir in Ref. [29] gezeigt haben, ist dieser Abfall auf die
Ausbildung einer Schottky-Barriere zwischen MnSi-Film und Si-Substrat
zurückzuführen. Diese sorgt dafür, dass bei hohen Temperaturen ein
Kurzschluss durch das Substrat erfolgen kann, was sich wiederum in dem
Abfall von ρ widerspiegelt. Hierbei sei anzumerken, dass dieser Eﬀekt
keinen Einﬂuss auf die unten gezeigten Magnetowiderstandsmessungen
hat, da wir zum einen eine normalisierte Form der Daten verwenden und
bei tiefen Temperaturen der erwähnte Kurzschluss durch das Substrat
in den Daten keine Rolle mehr spielt.
Es wurden für alle Proben ausgedehnte Sätze von Magnetowiderstands-
messungen aufgenommen. Als Beispiel ist in Abb. 4.3 der Magnetowi-
derstand MR einer Dünnﬁlm-Probe (#2) dargestellt. Der Magnetowi-
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Abbildung 4.2.: Magnetisches Moment der MnSi-Einkristalle als Funktion
der Temperatur, bei einem konstanten Feld von 100 Oe.
Die Pfeile verdeutlichen die Übergangstemperaturen der
jeweiligen Messungen. Dabei wurde das lokale Maximum
als TN deﬁniert.
derstand wurde dabei wurde als MR = (ρ(B, T )− ρ(B = 0, T )) /ρ(B =
0, T ) deﬁniert und in diesem Fall in transversalen Magnetfeldern B bis
24 T in einem Temperaturbereich zwischen 3 und 100 K aufgenommen.
Qualitativ und semiquantitativ, wie weiter unten diskutiert wird, ist das
allgemeine Verhalten für die 30 nm Probe in transversaler Anordnung
ähnlich wie für die 10 nm Probe und der zweiten Feldanordnung (B ‖ I).
Bei tiefen Temperaturen hat der Magnetowiderstand ein S-förmiges
Verhalten, welches schnell bei wenigen Tesla in eine Sättigung geht.
Wenn die Temperatur gegen TN steigt, fällt der MR und das S-förmige
Verhalten verbreitert sich, sodass eine Sättigung nicht mehr erreicht
wird. Letztlich verbleibt oberhalb von TN nur die abfallende Krümmung
MR ∝ B2 vom umgekehrt S-förmigen Charakter und die Gesamtgröße
des MR nimmt, im Vergleich zu den relativen Werten nahe TN im
betrachteten Feldbereich, ab.
Aus den in Abb. 4.3 dargestellten Daten wurde für einen Vergleich
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 10K    
 15K     45.5K     
 20K     49K      71.5K
 30K     54K      75K 
 33K     59K      80K     95K 
 42K     64.5K   85K     100K
Abbildung 4.3.: Magnetowiderstand in transversalen Magnetfeldern bis 24
T für einen 30 nm MnSi-Dünnﬁlm; für Details siehe Text.
mit Ref. [1] eine Temperaturabhängigkeit von ρ des 30 nm dicken
Films in einem transversal angelegten Magnetfeld bis 24 T konstruiert,
welche wir in Abb. 4.4 dargestellt haben. Qualitativ ist das Verhalten
ähnlich wie das in Ref. [1] gezeigte (vgl. Abb. 6 dort). Man sieht eine
Unterdrückung des speziﬁschen Widerstandes in Magnetfeldern über
einen weiten Temperaturbereich, wobei der größte Eﬀekt in der Nähe
von TN auftritt. Wir halten fest, dass das kritische Feld der helikalen
Phase von MnSi ca. bei 1 T liegt, was sich durch ein Verschwinden des
Knicks bei TN im speziﬁschen Widerstand bei angelegten Magnetfeldern
zeigt und in der Darstellung Abb. 4.4 zu sehen ist. Die qualitativen
Ähnlichkeiten im Verhalten zu Ref. [1] gelten natürlich ebenfalls für
die Messungen an den Einkristallen und der 10 nm dicken Dünnﬁlm-
Probe und dessen zweite Magnetfeldkonﬁguration (B ‖ I) (welche hier
allerdings nicht dargestellt sind).
Die Interpretation des Magnetowiderstandes von MnSi basiert auf dem
Szenario einer Unterdrückung der Spinﬂuktuationen in Magnetfeldern.
Die Spinﬂuktuationen treten in einem sehr weiten Temperaturbereich
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Abbildung 4.4.: Speziﬁscher Widerstand in transversalen Magnetfeldern bis
24 T für einen 30 nm MnSi-Dünnﬁlm; für Details siehe
Text.
auf. Ein alternativer Ansatz, um diesen Eﬀekt darzustellen, ist die Ver-
wendung von Konturplots, wie wir es in Abb. 4.5 aus den Daten von
Abb. 4.3 getan haben. In dieser Form der Darstellung reﬂektiert die
Farbcodierung die Größe des Magnetowiderstandes. Dadurch wird gut
illustriert, dass der größte Eﬀekt des negativen Magnetowiderstandes
nahe TN auftritt. Interessanterweise demonstriert der Konturplot zudem,
dass im Magnetowiderstand eine Art Asymmetrie vorliegt. Der Magne-
towiderstand ist scheinbar stärker bei Temperaturen T < TN als bei
T > TN . Wird der MR so interpretiert, dass er eine Unterdrückung der
Spinﬂuktuationen widerspiegelt, könnte man elementar argumentieren,
dass der Übergang in die magnetische Ordnung einen Teil der Spinf-
luktuationen unterdrückt, wie es auch durch den Abfall der Steigung
im Nullfeldwiderstand bei TN anzunehmen ist. Das sollte aber für eine
normalisierte Größe, wie bei dem von uns deﬁnierten MR, lediglich ein
vergleichbar kleines Signal verursachen, verglichen mit der Situtaion im
Nullfeld, wo keine Spinﬂuktuationen unterdrückt werden. Deshalb sollte
die Asymmetrie erwartungsgemäß als ein stärkerer MR oberhalb TN
ausfallen, wie es zum Beispiel beim schwachen Ferromagneten NbFe2 [87]
der Fall ist.
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(ρ(B,T)−ρ(B=0,T))/ρ(B=0,T)
Abbildung 4.5.: Konturplot des Magnetowiderstandes MR in transversalen
Magnetfeldern bis 24 T für einen 30 nm MnSi-Dünnﬁlm;
für Details siehe Text.
Tatsächlich zeigen die Messungen des Magnetowiderstandes an einkristal-
linem MnSi (in diesen Fall nur bis 8 T) eher ein vergleichbares Signal wie
die Beobachtungen des Magnetowiderstandes an einkristallinem NbFe2.
Dies ist in Abb. 4.6 dargestellt, wo wir den Konturplot von Probe #5 in
der selben Art wie für die Dünnﬁlm-Daten erstellt haben. Hier zeigt die
Asymmetrie des Magnetowiderstandes deutlich in Richtung Temperatu-
ren T > TN , was eine stärkere Unterdrückung der Spinﬂuktuationen in
der paramagnetischen Phase widerspiegelt.
Zusammengefasst und als qualitative Interpretation zeigen die Magne-
towiderstandsverhalten der Bulk- und Dünnﬁlm-Proben alles in allem
große Ähnlichkeiten. Allerdings scheinen im Detail subtile Unterschiede
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Abbildung 4.6.: Konturplot des Magnetowiderstandes MR in transversalen
Magnetfeldern bis 8 T für den Einkristall MnSi, Probe #5;
für Details siehe Text.
aufzutauchen. Ob diese subtilen Unterschiede extrinsischer oder int-
rinsischer Natur sind, ist bisher nicht eindeutig zu klären. Es scheint
denkbar, dass die Verteilung der Übergangstemperaturen in den Filmen
ein Ausschmieren des Magnetowiderstandes zu tieferen Temperaturen
verursacht. Dies könnte wiederum ein Ergebnis der größeren strukturellen
Inhomogenität bei MnSi-Dünnﬁlmen im Vergleich zu MnSi-Bulk-Proben
sein.
Um letztlich das ähnliche Verhalten der beiden Dünnﬁlm-Proben (Probe
#1 und Probe #2) und der unterschiedlichen Magnetfeldgeometrie (B ‖ I
und B⊥ I) zu illustrieren, sind in Abb. 4.7 - 4.9 die Konturplots für die
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Abbildung 4.7.: Konturplot des MagnetowiderstandesMR in longitudinalen
Magnetfeldern bis 24 T für einen 30 nm MnSi-Dünnﬁlm;
für Details siehe Text.
Magnetowiderstände der übrigen Datensätze dargestellt. Alles in Allem
sind zwischen den Datensätzen große Ähnlichkeiten zu erkennen, außer
dass der magnetoresistive Eﬀekt bei der 10 nm Probe, verglichen mit
dem 30 nm Film, etwas schwächer ausgeprägt ist. Das könnte allerdings
einfach nur reﬂektieren, dass der residuale Nullfeldwiderstand der 10 nm
Probe größer ist als der des 30 nm Filmes, wodurch das Absolutsignal
des MR reduziert wird (vgl. Abb. 4.1).
Experimentell konnten somit zwei Punkte gezeigt werden: a.) Es gibt
keine elementaren Unterschiede zwischen den Magnetowiderstandsdaten
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Abbildung 4.8.: Konturplot des Magnetowiderstandes MR in transversalen
Magnetfeldern bis 24 T für einen 10 nm MnSi-Dünnﬁlm;
für Details siehe Text.
der MnSi-Dünnﬁlme mit unterschiedlicher Dicke und bei unterschied-
licher Richtung des angelegten Magnetfeldes. Das ist darauf zurückzu-
führen, dass sich die Filme immer noch im Sinne der elektronischen
und magnetischen Eigenschaften im 3D-Limit beﬁnden, was konsistent
mit dem Argument ist, dass durch die Dicke entstehende „size“-Eﬀekte
erst bei einer Filmdicke unterhalb ~10 nm signiﬁkanten Einﬂuss auf
die Materialeigenschaften haben [68]. Außerdem reﬂektiert das Fehlen
von Unterschieden zwischen longitudinalem und tranversalem Magne-
towiderstand die Morphologie unserer Filme, d.h. die durch das epi-
taktische Wachstum entstehenden Inseln mit einem durchschnittlichen
Durchmesser von ~50 nm [29]. Ein signiﬁkanter Streuanteil wird durch
78 4. MnSi













-0.5 -0.4 -0.3 -0.2 -0.1 0
Abbildung 4.9.: Konturplot des MagnetowiderstandesMR in longitudinalen
Magnetfeldern bis 24 T für einen 10 nm MnSi-Dünnﬁlm;
für Details siehe Text.
Korngrenzen und die Oberﬂäche verursacht, welche in gleichem Maße
in beiden experimentellen Geometrien vorkommen. Außerdem sollten
Eﬀekte wie das Auftreten von Skyrmionen, Existenz von Domänen oder
Fermi-Flächenanisotropien etc. im Kontext eines longitudinalen und
transversalen Magnetowiderstandes nur eine sekundäre Rolle spielen.
b.) Auf einer qualitativen und semi-qunatitativen Ebene gibt es große
Ähnlichkeiten zwischen den Magnetowiderstand von MnSi-Dünnﬁlmen
und einkristallinem Bulk-Material. Aus diesem Grund können wir mit
der Analysemethode, wie sie Sakakibara et al. [1] durchgeführt haben,
unsere Daten analysieren und anschließend vergleichen.
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Anfangs halten wir fest, dass für schwache- oder beinahe ferromagnetisch-
e Metalle die Feldabhängigkeit des Tieftemperatur-Magnetowiderstandes
wie nach Ref. [16] ausgedrückt werden kann:
R(T,B) = R0 +R2(B)T 2.
R0 ist der residuelle Widerstand bei 0 K, während der zweite Term
den Spinﬂuktuationseﬀekt eines itineranten schwach oder beinahe fer-
romagnetischen Materials widerspiegelt. Der Faktor R2(B) des Spinf-
luktuationstermes kann aus den MR-Daten bestimmt werden, indem
R(T,B)−R0 über T 2 aufgetragen wird. In dieser Auftragung und bei
tiefen Temperaturen zeigen die R(T,B)−R0-Ergebnisse in dieser Auf-
tragung ein lineares Verhalten mit T 2, wobei die Steigung dem Faktor
R2(B) entspricht. In Abb. 4.10 wurden exemplarisch die experimen-
tellen Daten für den 10 nm Film in der oben erwähnten Darstellung
aufgetragen, um aufzuzeigen, dass der Ansatz, den Sakakibara et al. [1]
verwendet hat, auch auf unsere Daten angewendet werden kann. Durch
lineare Fits von R(T,B) − R0 über T 2 konnten so die R2(B)-Werte
ermittelt werden. Im Bezug auf diese Art der Analyse muss erwähnt
werden, dass der residuale Widerstand RT,B=0 eine Temperaturabhän-
gigkeit besitzt, die durch Phononstreuung verursacht wird, weshalb
genauer gesagt R(T,B)−R(T,B = 0) ∝ T 2 aufgetragen werden sollte.
Tatsächlich erlaubt das Verwenden von R0 als freien Fitparameter mit
einer Variation um 10 % des Wertes (als erste Näherung) eine Verbesse-
rung des Fittes, beeinﬂusst allerdings nicht die fundamentale Aussagen
der Datenanalyse, d.h. der Feldabhängigkeit von R2(B).
Als nächster Schritt wird wie in Ref. [1] die normalisierte Feldabhängig-
keit des Widerstandkoeﬃzienten R2(B)/R2(B = 0) in Abb. 4.11 aufge-
tragen. In dieser Abbildung sind die Daten der beiden Dünnﬁlm-Proben
in beiden Feldgeometrien, der Einkristalle als Referenzen, und die Daten
aus Ref. [1] dargestellt. Durch das Auftragen der normalisierten Größen
entfällt die Betrachtung der Fehler in der Bestimmung der Absolutwerte
des Widerstandes. Aus der Auftragung wird unmittelbar deutlich, dass
die dünnen Filme und die einkristallinen Proben ein qualitativ ähnliches
Verhalten besitzen, wobei auf der quantitativen Seite deutliche Unter-
80 4. MnSi







 0.1T         16T
 2T            18T
 4T            20T
 6T            22T












Abbildung 4.10.: Darstellung der Datenanalyse des Magnetowiderstandes
MR in longitudinalen Magnetfeldern bis 24 T für einen
10 nm MnSi-Dünnﬁlm; für Details siehe Text.
schiede zu erkennen sind. Als erstes und unter Berücksichtigung des
kleineren Feldbereiches für die Messungen an den MnSi Einkristallen
zeigen die Ergebnisse eine Übereinkunft mit den Einkristall-Daten von
Sakakibara et al. [1], welche in der Abbildung mit aufgenommen sind.
Unter Berücksichtigung der Restwiderstandsverhältnisse der vermes-
senen Kristallen, die sich bis zu einer Größenordnung unterscheiden,
wird deutlich, dass Unordnungseﬀekte den Magnetowiderstand nicht
signiﬁkant beeinﬂussen.
Als nächstes wurde bei Sakakibara et al. herausgearbeitet, dass das
Magnetowiderstandsverhalten in hohen Magnetfelder für schwache oder
beinahe ferromagnetische Metalle wie MnSi eine Feldabhängigkeit der
Art R2(B)/R2(B = 0) ∝ B−1/3 besitzt [1, 16]. Die durchgezogenen
Linien in Abb. 4.11 visualisieren solch eine Feldabhängigkeit. In guter
Näherung triﬀt dies auch für die Einkristalle und dünnen Filme im
Hochfeldbereich in den hier präsentierten Messungen zu. Daraus folgt,
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Abbildung 4.11.: Feldabhängigkeit des Magnetowiderstandkoeﬃzienten
R2(B)/R2(B = 0) von MnSi-Bulk und Dünnﬁlm (#1:
Dünnﬁlm mit 10 nm Dicke, #2: Dünnﬂm mit 30 nm Di-
cke, #3: Bulk mit RRR von 15, #4: Bulk mit RRR von
42, #5: Bulk mit RRR von 104); für Details siehe Text.
Kern mit einer sogenannten selbst-konsistenten Renormalisierung, d.i. die
„self-consistent renormalization“ (SCR) - Theorie der Spinﬂuktuationen
beschrieben werden kann [12]. Auf der anderen Seite reﬂektieren die
quantitativen Unterschiede zwischen Einkristallen und Dünnﬁlmen einen
Unterschied in den mikroskopischen Parametern innerhalb der SCR-
Theorie, um die Spinﬂuktuationen zu beschreiben.
Für eine detailliertere Diskussion, wird der Ausdruck für den Ma-
gnetowiderstand in hohen Feldern aus Ref. [16] betrachtet (vgl. Ab-
schnitt 2.1.4). Grundsätzlich zeigt sich, dass R2(B)/R2(B = 0) eine
komplexe Funktion von Variablen ist, die in der SCR-Theorie zum
Parametrisieren der Spinﬂuktuationen (Gl. (2.32)) verwendet wird:





Ohne weiterführende Experimente zu den mikroskopischen Parametern
können wir die Werte für diese Parameter nicht aus unseren Daten
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extrahieren. Dennoch lässt sich bei einem Vergleich der experimen-
tellen Daten für MnSi-Dünnﬁlme und Einkristalle schließen, dass die
quantitativen Abweichungen auf Unterschiede im Spinﬂuktuationsspek-
trum von Dünnﬁlm und Einkristall zurückzuführen sind. Werden also
die experimentellen Ergebnisse für einkristallines MnSi und Dünnﬁlm-
MnSi miteinander verglichen, implizieren die quantitativen Unterschiede,
dass die Spinﬂuktuationsspektren in unseren Filmen anders sind als
in den Einkristallen. Dieses unterschiedliche Verhalten kann nicht auf
die unterschiedlichen Übergangstemperaturen von Film und Einkristall
zurückgeführt werden, denn aus der SCR-Theorie für die Abhängigkeit





−1/3 würde ein größer werdendes
TN zu einem kleineren Vorfaktor von R2(B)/R2(B = 0) führen, was
nicht unseren Beobachtungen entspricht [12, 16].
4.4. Zusammenfassung
An diesem Punkt ist nicht eindeutig festzuhalten, ob die hier beob-
achteten Diﬀerenzen zwischen Bulk- und Dünnﬁlmmaterial MnSi aus
den eﬀektiv wirkenden negativen Drücken in dünnen Filmen folgen.
Alternativ könnte die in dünnen Filmen induzierte uni-axiale Anisotro-
pie, welche wesentliche Filmeigenschaften beeinﬂusst [65, 74], für eine
Modiﬁzierung der Spinﬂuktuationsspekten sorgen. Um diesen Aspekt
genauer zu beleuchtet, liegt es nahe Magnetowiderstandsmessungen
unter Druck an MnSi-Dünnﬁlm und Einkristallen durchzuführen. Wenn
das Druck-Szenario zutriﬀt, wäre zu erwarten, dass sich durch das Anle-
gen eines Druckes an einen MnSi-Dünnﬁlm die Filmeigenschaften des
Magnetowiderstandes Richtung einkristallinem Verhalten verändern.
Zusammengefasst kann bezüglich der Spinﬂuktuationen im Dünnﬁlm
und Bulk-Material (Einkristall) MnSi im Rahmen der SCR-Theorie
betrachtet werden. Unsere Ergebnisse implizieren, dass sich dünne Filme
in einem anderen Spinﬂuktuationparameterbereich als Bulk-Material
(Einkristall) beﬁnden. Die Verknüpfung der Spinﬂuktuationparameter-
bereiche zwischen Dünnﬁlm und Bulk-Material ist allerdings nicht voll-
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ständig verstanden. Das wirft letztlich die Frage auf, ob Dünnﬁlm-MnSi
wieder auf einer grundlegenderen Ebene untersucht werden sollte, um
dieses System im Hinblick auf Skyrmionen-Physik besser zu verstehen.

5. UPt2Si2
Im nachfolgenden Kapitel präsentieren wir den Hall-Eﬀekt, Magne-
totransport und die Magnetostriktion an einkristallinem UPt2Si2 in
Magnetfeldern bis 60 T und bei Temperaturen bis zu 50 mK. Ziel ist
dabei das Studium verschiedener feldinduzierter Phasen, um somit das
magnetische Phasendiagramm für Magnetfelder B entlang der kristal-
lographischen a und c Achse dieses tetragonalen Systems endgültig
zu etablieren. Darüber hinaus konnten wir für B || c eine starke Ände-
rung im Hall-Eﬀekt in der Nähe der Phasengrenzen beobachten. Bei
einem Vergleich mit Bandstrukturrechnungen, die als Grundlage unter-
schiedliche Lokalisierungsgrade der 5f -Elektronen des Urans verwenden,
erhärtet sich der Verdacht, dass die entstehende feldinduzierte Änderung
der Fermi-Oberﬂächentopologie einem Lifshitz-Übergang zugeschrieben
werden kann. Außerdem haben wir in den Magnetotransport- und Ma-
gnetostriktionsdaten eine einzigartige Hysterese, die darauf hinweist,
dass der vorgeschlagene Lifshitz-Übergang diskontinuierlicher Natur ist,
wie es bei solch wechselwirkenden Elektronsystemen vorhergesagt ist.
5.1. Einführung
Lishitz-Übergänge sind Quantenphasenübergänge mit einer Änderung
der Topologie der Fermi-Oberﬂäche und werden daher auch als „elec-
tronic topological transitions“ (ETTs) bezeichnet. Sie spielen eine zu-
nehmende Rolle in der Physik von korrelierten Elektronensystemen. In
diesen wurden bisher eine große Anzahl von unterschiedlichsten feld- und
druckinduzierten Phasen (einschließlich unkonventioneller Supraleitung)
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gefunden, die nun durch das Phänomen der Lifshitz-Übergänge erweitert
werden kann [88–98].
Die grundlegende Theorie der ETTs wurde entwickelt, um die Grund-
zustandseigenschaften von unterschiedlichen Materialien unter Verän-
derung eines äußeren Parameters wie bspw. dem Druck zu beschrei-
ben [99,100]. Sie betrachtet nicht wechselwirkende Elektronen bei dem
Temperaturnullpunkt und bringt einen kontinuierlichen Phasenübergang
von sog. 2.5 facher Ordnung hervor, ein Wert der den Exponenten im
Ehrenfest-Ausdruck in drei Dimensionen reﬂektiert. In der Folge, ba-
sierend auf verschiedenen experimentellen Beobachtungen, konnte der
Fall von miteinander wechselwirkenden Elektronen genauer betrachtet
werden [101–105]. Die kleinen Energieskalen der dominanten Wechsel-
wirkungsprozesse in stark korrelierenden Elektronensystemen erlauben,
durch eine Variation der Energetik (z.B. durch magnetische Felder
und Druckunterschiede im Bereich einiger zehn Tesla und Gigapas-
cal), dass EETs erzeugt werden. Dadurch konnte gezeigt werden, dass
die Übergänge für wechselwirkende Elektronensysteme grundsätzlich
diskontinuierlich sind [101,102].
Bezüglich einer experimentellen Veriﬁkation von elektronisch topolo-
gischen Übergängen gibt es bislang nur wenige Materialien, die ein-
deutig Lifshitz-Übergänge zeigen. Zur Erweiterung der experimentellen
Möglichkeiten wurde daher vorgeschlagen, dass durch ETTs erzeugte
Anomalien in verschiedenen Transporteigenschaften beobachtbar sein
könnten [100,106]. Bis zu diesem Zeitpunkt existierten streng genommen
ETTs einzig für den Temperaturnullpunkt und schmieren aus sobald
die Temperatur endlich wird. Es ist also eine beachtliche experimentelle
Herausforderung einen Lifshitz-artigen Übergang zu identiﬁzieren, wenn
man beachtet welche extremen Bedingungen bei tiefen Temperaturen
benötigt werden. Außerdem ist die theoretische Bandstukturbestim-
mung als Funktion eines äußeren Kontrollparameters für korrelierte
Elektronensysteme ebenfalls eine außergewöhnliche Herausforderung.
Im Rahmen dieses Kontextes wird das intermetallische 5f -Elektronen-
system UPt2Si2 betrachtet. Dieses Material gehört zu der großen Klasse
der UT2M2-Verbindungen (T = Übergangsmetall; engl. „transition me-
5. UPt2Si2 87
tal“, M = Si oder Ge) und kristallisiert in der tetragonalen CaBe2Ge2
Struktur (Raumgruppe P4/nmm), wobei die Gitterparameter zu a =
4.1993(7) und c = 9.6909(93) Åbestimmt wurden [107] (vgl. Abb. 5.1).
Ohne Magnetfeld durchläuft es einen antiferromagnetischen (AFM)
Übergang bei TN = 32 K. Die magnetische Struktur hat ein Moment
von µord ~ 2.5µB, wobei diese ferromagnetisch in der ab Ebene und
antiferromagnetisch entlang der c Achse koppeln [108, 109] (vgl. Abb.
5.1). Die einfache magnetische Struktur mit großem magnetischen Mo-
ment, zusammen mit dem moderat erhöhten elektronischen Anteil in
der speziﬁschen Wärme von γ = 32 mJ/molK2 wurde als Indikator
gesehen, dass es sich bei UPt2Si2 um ein seltenes Beispiel für eine in-
termetallische Uran-Verbindung mit lokalem magnetischem Moment
handelt. Dementsprechend wurde ein Kristallfeldschema (CEF / engl.
„crystal electric ﬁeld“) für die 5f 2 Zustände der Uranionen vorgeschlagen,
um die erste Hochfeldmagnetisierungsmessung und die Anisotropie der
Suszeptibilität zu beschreiben [110,111]. Zusätzliche feine Strukturen,
die in der Magnetisierung in einem Feldbereich von ~20-40 T zu sehen
sind, konnten mit dem Konzept des hier gewählten CEF-Schemas bisher
nicht erklärt werden. Basierend auf einer weitergehenden Untersuchung
bezüglich der Magnetisierung konnte gezeigt werden, dass bei hohen
Feldern die experimentellen Daten nicht allein durch das CEF-Modell
erklärt werden können. Für magnetische Felder B || a-Achse, abgesehen
von der Unterdrückung der AFM-Ordnung, konnte ein hysteretisches
Hochfeldregime (~40 T) beobachtet werden, dessen Natur bis heute
nicht verstanden ist [112,113] (vgl. Abb. 5.8 unten).
Darüber hinaus zeigen die experimentellen Daten für B || c-Achse ober-
halb von 24 T eine deutliche Abweichung von den Vorhersagen des
CEF-Modell. Im Detail konnte eine komplexe Serie von feldinduzierten
Phasen oberhalb von 24 T beobachtet werden, die nicht allein durch Spin-
reorientierungsprozessen und/oder Kristallfeldeﬀekten erklärt werden
können [110–113]. Als eine Alternative zu dem CEF-Modell schlagen wir
ein itinerantes Bild der Eigenschaften von UPt2Si2 vor, dieses Bild wird
durch vorangegangene Bandstrukturrechungen gestützt [114]. Darüber
hinaus unterstreichen solche Berechnungen die Relevanz von Korrelati-
onseﬀekten in diesem System [114,115]. Es zeigt sich, dass der generelle
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Abbildung 5.1.: Kristallstruktur von UPt2Si2. Die tetragonale Struktur wird
durch folgende Elemente aufgebaut: Uran in schwarz, Platin
in rot und Silicium in grün. Die magnetischen Momente
sind bei den Uran-Atomen lokalisiert und zeigen entlang
der kristallographischen c-Achse (senkrecht zur a-b-Ebene);
für Details siehe Text.
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Charakter der Bandstruktur als „quasi-zweidimensional“ angesehen wer-
den kann, was aus der vergleichsweise geringen Kristallsymmetrie folgt.
Dieser zweidimensionale Charakter spiegelt sich ebenfalls in der hohen
Anisotropie im speziﬁschen Widerstandes von UPt2Si2 wieder [109].
In Ref. [112] wurde argumentiert, dass die Beobachtung der feldin-
duzierten Phasen in UPt2Si2 Lifshitz-artigen Phasenübergängen zu-
geschrieben werden können. Um diese Aussage hinsichtlich UPt2Si2
zu überprüfen, sind Messmethoden notwendig, die direkt die Fermi-
Oberﬂäche bei tiefen Temperaturen vermessen und die Ordnung (kon-
tinuierlich/diskontinuierlich) der Phasenübergänge bestimmen. Eine
Vermessung der Fermi-Oberﬂäche durch Quantenoszillationen kann bei
UPt2Si2 nicht durchgeführt werden, da diese Quantenoszillationen durch
die intrinsische strukturelle Unordnung durch verspannte Pt(2)/Si(2)
Lagen im CaBe2Ge2-Gitter unterdrückt werden [109]. Aus diesem Grund
werden integralere und weniger unordnungsabhängige Methoden zur
Messung der Fermi-Oberﬂäche herangezogen, um das Lifshitz-Szenario
für UPt2Si2 zu überprüfen. Zusätzlich kann die Ordnung der Pha-
senübergänge über die Untersuchung der feldabhängigen strukturellen
Eigenschaften bestimmt werden. Dadurch wird es möglich in Verbindung
mit Bandstrukturrechungen die Natur der feldinduzierten Phasen in
UPt2Si2 zu verstehen.
Vor diesem Hintergrund haben wir UPt2Si2 unter extremen Bedingun-
gen untersucht. Das beinhaltet die Untersuchung des Hall-Eﬀektes, des
Magnetotransportes und der Magnetostriktion bei tiefen Temperaturen
bis runter zu 50 mK und Magnetfeldern bis 60 T. Unsere Experimente
zeigen deutlich, dass sich die FS in hohen Feldern ändert. Diese Untersu-
chungen werden durch Bandstrukturrechungen vervollständigt, die von
einem dualen Charakter der Uran 5f -Elektronen ausgehen und zeigen,
wie sich die Topologie der Bandstruktur unter extern angelegten Magnet-
feldern verhält. Bei dem „dualen Modell“ werden zwei der 5f -Elektronen
als lokalisiert angenommen und eines als itinerant/delokalisert. Diese
theoretische Betrachtungsweise konnte bereits erfolgreich auf UPt3 [116]
und UPd2Al3 [117] angewendet werden. Als ein Ergebnis dieser Berech-
nungen konnte bestätigt werden, dass hohe Magnetfelder in UPt2Si2
Lifshitz-artige Phasenübergänge induzieren können.
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5.2. Experimentelle Umsetzung
Die hier präsentierten Experimente wurden an einkristallinem UPt2Si2
durchgeführt, wobei die Proben aus dem gezogenen Kristall in eine stäb-
chenartige Form mit einer Querschnittsﬂäche von ~1x1 mm2 und einer
Länge von einigen Millimetern gesägt wurden. Das Material des selben
Einkristalls würden in den Referenzen [109, 112, 113, 118] umfassend
charakterisiert.
Die Untersuchungen der elektrischen Transporteigenschaften wurden am
Laboratoire National des Champs Magnétiques Intenses in dc-Feldern
bis 34 T entlang der a- und c-Achse durchgeführt. Das Experiment selbst
wurde dabei in einem Mischkryostaten installiert. Die Daten wurden
mit einer Standard lock-in-Technik mit einem kleinen Signal-Rausch-
Verhältnis durchgeführt, wobei ein Probenstrom von 1 mA entlang der
a-Achse angelegt wurde. Dadurch konnte eine Gleichgewichtstemperatur
von 120 mK erreicht werden. Um tiefere Temperaturen von 50 mK zu
erreichen, war es nötig einen niedrigeren Probenstrom zu verwenden.
So wurde der Zugang zu einem weiten Bereich des Feld/Temperatur-
Phasendiagramms bis zu einem B/T -Verhältnis von 700 T/K ermög-
licht.
Die Probe wurde auf einen drehbaren Probenhalter ﬁxiert und thermisch
an das Heliumgemisch gekoppelt. Für die elektrische Kontaktierung wur-
den bis zu 10 Drähte in unterschiedlicher Konﬁguration mit Silberleitlack
auf die Probenoberﬂäche geklebt, wodurch simultane Messungen des
transversalen speziﬁschen Magnetowiderstandes und des Hall-Eﬀektes
bei der jeweiligen Feldrichtung ermöglicht wurden. In einem zweiten
Durchlauf an Experimenten wurde der selbe Aufbau verwendet, nur die-
ses Mal mit einer longitudinalen Magnetowiderstandskonﬁguration. Die
Messungen der axialen Magnetostriktion wurden im Los Alamos High
Field Laboratory in gepulsten Feldern bis 60 T ebenfalls entlang der a-
und c-Achse von M. Jaime durchgeführt. In diesem Fall war die tiefste
Temperatur 1.4 K und für das Experiment wurde ein optisches Fiberglas
mit Bragg-Markern, wie in Ref. [119,120] beschrieben, verwendet.
5. UPt2Si2 91
5.3. Ergebnisse und Diskussion
Für Felder B || a-Achse bis 34 T und tiefen T zeigt der Hall-Widerstand
ρxy ein lineares Verhalten mit dem Magnetfeld B (Abb. 5.2(a)). In
diesem Feldbereich gibt es keine Phasenübergänge, was konsistent mit
den Ergebnissen aus Ref. [112] ist. In Abb. 5.2 werden ebenfalls die
Hall-Eﬀekt Daten für B || c-Achse bis 34 T gezeigt und mit den Tief-
temperaturdaten in Abb. 5.3 zusammengefasst. Für Felder bis 23 T,
entsprechend der AFM Phase I, steigt ρxy linear mit mit dem Feld [112].
Bei der Phasengrenze I-III ist eine ausgeprägte Krümmung nach oben
in ρxy(B) zu sehen, welche wiederum linear in Phase III wird. An der
Phasengrenze III-V ist nun eine ausgeprägte Krümmung nach unten
in ρxy. Unter Berücksichtigung der experimentell bedingten Streuung
ist keine Hysterese zwischen ﬁeld-up- und ﬁeld-down-sweep-Messungen
beobachtbar. Außerdem ist keine Temperaturabhängigkeit im Bereich
unterhalb 2 K zu beobachten. Qualitativ erinnert dieses Verhalten an
das von Rh-dotiertem URu2Si2 [121].
Zur Parametrisierung der Daten wurde der Hall-Eﬀekt durch den Aus-
druck ρxy = RHB geﬁttet. Damit ergibt sich in Phase I für B || a-Achse
ein Hall-Koeﬃzient von RH = 1.7× 10−9 m3/C (durchgezogene Linie in
Abb. 5.2). Dementsprechend ergeben sich für B || c-Achse für den linea-
ren Bereich von 0 bis 23 und 25 bis 32 T jeweils die Hall-Koeﬃzienten
RH = 3.6×10−8 m3/C und RH = 5.7×10−8 m3/C. Insgesamt sind diese
Werte konsistent mit dem für Schwer-Fermionen-artigen Verbindungen
typischen Verhalten. Wir beobachten, dass, obwohl sich das System für
B || c-Achse bei dem höchsten Feld von 34 T in Phase V beﬁndet (was
aus den Beobachtungen der Hysterese im Magnetowiderstand hervor-
geht; siehe unten), der Hall-Eﬀekt ein nicht-monotones Verhalten in
diesem Feldbereich zeigt. Der Grund für dieses ungewöhnliche Verhalten
ist nicht klar und es bedarf weiterer Untersuchungen bei noch höheren
Feldern, um dieses Verhalten (besser) zu verstehen.
In magnetischen Materialien lässt sich der Hall-Eﬀekt in zwei Bestand-
teile zerlegen. Der normale Anteil ρnorxy = RNB misst die Ladungs-
trägerdichte n in Einheiten der Elektronenladung e: RN = (ne)−1.
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Abbildung 5.2.: Vergleichende Auftragung des (a) Hall-Widerstandes ρxy
bei T = 300 mK für B || a-Achse und 130 mK für B || c-
Achse zusammen mit den zugehörigen Fits und (b) des
transversalen Magnetowiderstandes von UPt2Si2 bei T =
300 mK für B || a-Achse und 120 mK für B || c-Achse; für
Details siehe Text.
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Abbildung 5.3.: Hall-Widerstand ρxy von UPt2Si2 bei verschiedenen Tem-
peraturen für B || c-Achse. Die Daten wurden zur Über-
sichtlichkeit entlang der ρxy-Achse geshiftet; für Details
siehe Text.
Der anomale Hall-Anteil ρanoxy reﬂektiert Abhängigkeiten des Koeﬃzi-
enten vom speziﬁschen Widerstand und/oder der Magnetisierung (vgl.
Ref. [111–113]). Um den anomalen Hall-Eﬀekt also besser zu verste-
hen, wurden zu den Daten, die in Ref. [112] veröﬀentlicht wurden,
weitere Tieftemperatur-Magnetowiderstandsdaten gemessen (vgl Abb.
5.2(b) und 5.4). Im Magnetowiderstand bei tiefsten Temperaturen für
B || a-Achse bis 34 T sind im monotonen Anstieg keine Anomalien zu
identiﬁzieren, und mit ρxx(B) = ρxx(B = 0)+ aB
5
2 konnte ein guter Fit
der Daten erreicht werden. Wie bereits beim Hall-Eﬀekt und entspre-
chend Ref. [112] ist auch hier kein Hinweis für einen Phasenübergang
im betrachteten Feldintervall zu erkennen.
Im Gegensatz zu den Messungen für B || a-Achse reﬂektieren ausgeprägte
Anomalien im Magnetowiderstand für B || c-Achse die Phasenübergänge
von Phase I nach III und III nach V. Der Übergang von I −→ III
führt einen sprungartigen Anstieg des Magnetowiderstandes mit sich,
wobei der Mittelpunkt des Sprunges nahe des Feldes ist, bei dem mittels
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Abbildung 5.4.: Tranversaler Magnetowiderstand von UPt2Si2 bei verschie-
denen Temperaturen für B || c-Achse; für Details siehe Text.
Magnetisierung ein Phasenübergang bestimmt wurde. Im Gegensatz
dazu zeigt der Übergang III −→ V einen entsprechenden Abfall des
Magnetowiderstandes.
Überraschenderweise wird der Magnetowiderstand für B || c-Achse von
einer ungewöhnlichen Hysterese begleitet (vgl. Abb. 5.2(a), 5.4 und
5.5). Wird ρxx(B) während eines Feld-sweeps vom Nullfeld in Phase
V gemessen und anschließend mit ρxx(B) beim down-sweep verglichen,
kommt es zu einer Hysterese im Magnetowiderstand. Wenn im Gegensatz
dazu ein Magnetfeld-sweep nur bis in Phase III und zurück durchgeführt
wird, ist in ρxx(B) bei tiefen T keine Hysterese zu erkennen.
Um die Magnetfeld-sweep bedingte Hysterese genauer herauszuarbei-
ten wurde der longitudinale Magnetowiderstand (B || c || I) bei tiefen
Temperaturen gemessen und in Abb. 5.4 dargestellt. Hierbei wurde für
verschiedene Temperaturen unterhalb 1 K zuerst das Feld bis in Phase
III gefahren (bis 30 T) und anschließend zurück zum Nullfeld. Bei diesen
Messsequenzen wurde keine Hysterese im Magnetowiderstand beobach-
tet. Wurde das Feld unter denselben Voraussetzungen bis in Phase V
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gefahren (bis 35 T), ist die oben erwähnte Hysterese zwischen ﬁeld-up-
sweep und ﬁeld-down-sweep zu sehen. Diese Beobachtung beweist, dass
es sich bei dem Phasenübergang zwischen Phase III und V um einen
erste Ordnungs-Phasenübergang handelt. Diese Beobachtung ist darüber
hinaus konsistent mit den Untersuchungen des Magnetowiderstandes
von Ref. [112], bei denen das Magnetfeldfeld mit 28 T bis in Phase III
gefahren wurde und keine Hysterese beobachtet werden konnte.
Betrachtet man in diesem Zusammenhang den anomalen Beitrag des
Hall-Eﬀektes ρanoxy , impliziert die Abwesenheit der Hysterese im Hall-
Eﬀekt und ihr Vorkommen im Magnetowiderstand (Abb. 5.2), dass ρanoxy
nicht von ρxx(B) abhängt. Demnach könnte der ausgeprägte Anstieg
in ρxy bei der Phasengrenze I-III einem entsprechenden Anstieg in
der Magnetisierung M zugeschrieben werden (siehe Abb. [111–113]).
Dagegen ist bei der Phasengrenze III-V im ρxy ein Abfall zu verzeichnen,
wogegen die Magnetisierung M an dieser Stelle einen erneuten Anstieg
zeigt. Dieses Verhalten impliziert, dass dieser Phasenübergang mit einer
Änderung der Ladungsträgerdichte einhergeht, was durch eine Änderung
der Fermi-Oberﬂäche verursacht werden könnte, wie es bei einer ETT
der Fall wäre.
Um die Untersuchungen an UPt2Si2 zu vervollständigen wurde das
strukturelle Verhalten durch axiale Magnetostriktionsmessungen, welche
in Abb. 5.6 dargestellt sind, erweitert. Für B || a-Achse beobachten wir
eine Kontraktion der Probe. Darüber hinaus ist eine leichte Änderung der
Steigung mit steigendem Magnetfeld zu verzeichnen und eine Hysterese
taucht in dem Temperatur-/Magnetfeldbereich auf, in der sie auch in
der Magnetisierung zu sehen ist. Das hysteretische Verhalten deutet auf
den Übergang zwischen Phase I und dem paramagnetischen Regime
hin.
Für B || c-Achse expandiert der UPt2Si2 Kristall bis zu einem Feld
von ~ 40 T und die Magnetostriktion sättigt anschließend bei höheren
Feldern. Die feldinduzierten Phasenübergänge können als zusätzliche
Struktur in der Magnetostriktion identiﬁziert werden. Ähnlich wie in der
Magnetisierung bei tiefen Temperaturen existiert eine Doppelstruktur in
den Daten, die einen Übergang von Phase I zu III und letztlich in Phase
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Abbildung 5.5.: Longitudinaler Magnetowiderstand von UPt2Si2 bei ver-
schiedenen Temperaturen für B || c-Achse für Magnetfeld-
messungen in Phase III (30 T) und zurück zum Nullfeld
oder in Phase V (35 T) und zurück; für Details siehe Text.
V reﬂektieren. Das kritische Feld der verschiedenen Phasen wurde aus
den Punkten mit der maximalen Steigung der ﬁeld-sweep-up Messungen
entnommen.
Wie bei dem Magnetowiderstand taucht in der Magnetostriktion eine
Magnetfeld-sweep bedingte Hysterese bei tiefen T auf (Abb. 5.7): Für
Feldänderungen vom Nullfeld bis in Phase III und zurück kann keine
Hysterese beobachtet werden. Wenn das Feld letztendlich wieder in
Phase V und anschließend zum Nullfeld zurückgefahren wird, taucht
eine strukturelle Hysterese auf. Diese strukturelle Hysterese unterstützt
die Idee, dass es sich bei dem Phasenübergang III-V um einen Über-
gang erster Ordnung handelt. Mit den präsentierten Daten wurden die
Hochfelduntersuchungen zu UPt2Si2 vervollständigt. Zusammen mit den
Daten aus Ref. [112] wurde das magnetische Phasendiagram von UPt2Si2
für B || a und c-Achse in Abb. 5.8 erstellt. Die neuen Daten bestätigen
die essentiellen Ergebnisse aus Ref. [112]. Im einzelnen bestätigen die
Magnetostriktionsdaten für B || a-Achse die Phasengrenzen zwischen
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Abbildung 5.6.: Axiale Magnetostriktion von UPt2Si2 für Magnetfelder
B || a und c-Achse bis 55 T für unterschiedliche Tempera-
turen. Die Daten wurden zur Übersichtlichkeit entlang der
y-Achse geshiftet; für Details siehe Text.
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Abbildung 5.7.: Axiale Magnetostriktion von UPt2Si2 für Magnetfelder
B || c-Achse bei 1.8 K. Die Daten wurden zur Übersicht-
lichkeit entlang der y-Achse geshiftet. Diese Auftragung
illustriert die Abwesenheit, bzw. das Erscheinen einer struk-
turellen Hysterese, wenn die Felder in Phase III, bzw. in
Phase V gefahren werden. Dabei beschreibt die Legende die
jeweils höchsten erreichten Felder während eines Sweeps;
für Details siehe Text.
der AFM Phase I in das hysteretischen Regime II und den paramagne-
tischen Bereich. Darüber hinaus konnten die Daten für den mittleren
Temperaturbereich ~ 20 - 30 K die Phasengrenze besser lokalisieren als
es mit den bisherigen Daten aus Ref. [112] möglich war. Für B || c-Achse
bei tiefen Temperaturen konnten die Phasengrenzen zwischen Phase I,
III und V mit den neuen Daten reproduziert werden. Darüber hinaus ist
die Existenz der Phasengrenzen bis in den Millikelvin-Bereich bestätigt
und erweitert worden. Ferner können die neuen Daten den mittleren
Temperaturbereich zwischen ~ 10 - 25 K genauer abdecken und damit
die Kenntnis des Phasendiagramms für den gesamten Bereich erweitert
werden.
Wie bereits in Ref. [112] angemerkt, glauben wir, dass es eine zusätz-
liche Phase bei hohen Magnetfeldedern wurde zwischen den parama-
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Abbildung 5.8.: Das magnetische Phasendiagramm von UPt2Si2 für Ma-
gnetfelder B || a und c-Achse kombiniert aus den hier vorge-
stellten Daten und denjenigen, die in Ref. [112] präsentiert
wurden. für Details siehe Text.
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gnetischen Regime, Phase IV und zwischen Phase IV und III/V geben
muss. Diese Idee basiert auf einer qualitativen Änderung im feldab-
hängigen Charakter der Magnetisierung (siehe Abb. 1 mit B || c-Achse
in Ref. [112]). Dort zeigt die Magnetisierung bei 20 K und höher ein
monotones „Brillouinfunktionsartiges“ Verhalten in Abhängigkeit vom
Magnetfeld, während für die Daten von 16 K und darunter ein hystere-
tischer metamagnetischer Übergang bei circa 25 T auftritt. Aus diesem
Grund muss der metamagnetische Übergang in eine Phase gehen, die
unterschiedlich zum paramagnetischen Regime ist, also in Phase IV.
So zeigt die Magnetisierung in einem Temperaturbereich von ~10 - 16
K einen metamagnetischen Übergang und für Temperaturen von 10 K
und niedriger tritt ein zweistuﬁger Übergang auf (das gleiche Verhalten
wurde in der Magnetostriktion beobachtet; siehe oben). Mit der selben
Argumentationskette kann daraus folglich geschlossen werden, dass die-
ser Übergang bei tiefen Temperaturen auf eine neue Phase V schließen
lässt.
Aus den vorangegangen Daten konnte nur grob die Position dieser Pha-
sengrenzenlinien und dem daraus folgenden trikritischen Punkt bestimmt
werden. Mit unseren Magnetostriktionsdaten kann die Entwicklung der
Phasengrenzenlinien präziser deﬁniert werden, wie es in Abb. 5.8 zu
sehen ist. Auﬀällig dabei ist, dass mit den neuen Daten für B || c-Achse
die Phasengrenzlinie der Phase I ein Maximum bei ~20 K/25 T be-
sitzt. Dieses Verhalten ist höchst ungewöhnlich für einen klassischen
Antiferromagnet. Das legt nahe, dass dies durch das Hochfeldverhalten
mit Phase IV hervorgerufen wird. Damit sind die neuen Daten vollstän-
dig konsistent mit dem Phasendiagrammszenario „A“ in Ref. [112]. In
diesem Szenario gehen wir davon aus, dass der trikritische Punkt bei
etwa 25 T und 19 K liegt. Unglücklicherweise zeigt auch eine genauere
Betrachtung der Daten durch die unterschiedlichen Messmethoden keine
hinreichend signiﬁkanten Anzeichen, um den trikritischen Punkt genauer
zu speziﬁzieren. Somit ist die Entwicklung der Grenze zwischen Phase




Durch die experimentellen Untersuchungen an UPt2Si2 konnte ein kom-
plexes magnetisches Phasendiagramm erstellt werden. Um die bisheri-
gen Anzeichen für Lifshitz-artige Übergänge zu untermauern, wurden
zusätzlich Bandstrukturrechnungen von Z. Çakir und G. Zwicknagl
durchgeführt. Da die Ergebnisse der Bandstrukturrechnungen die experi-
mentellen Daten unterstützen, sollen diese hier kurz dargestellt werden,
auch wenn die Durchführung der Rechnungen nicht Bestandteil die-
ser Arbeit sind. Die in diesem Abschnitt präsentierten Rechnungen,
Ergebnisse und Vorgehensweise basieren auf der Diplomarbeit von Z.
Çakir [122], die zusammengefasst ebenfalls in Ref. [123] verarbeitet
sind.
Für B || c-Achse sind die experimentellen Hinweise konsistent mit der
Idee, dass es sich bei dem Übergang in Phase V um einen ETT in einem
korrelierten Elektronensystem handelt. Es liegt eine signiﬁkante Ände-
rung des Hall-Koeﬃzienten beim III-V Übergang für B || c-Achse vor,
die mit einem Lifshitz-artigen Charakter einhergeht. Zusätzlich ist der
erste Ordnungs-Phasenübergang an dieser Stelle konsistent mit dem für
untereinander wechselwirkende Elektronensysteme. Als nächster Schritt
wurden, basierend auf Ref. [114], weitere Rechnungen durchgeführt, um
zu überprüfen ob eine ETT auftreten kann, denn aus den Ergebnis-
sen von Ref. [114] allein, kann diesbezüglich keine Aussage getroﬀen
werden.
Bei einem ETT resultieren die topologischen Änderungen der Isoern-
gieﬂächen der Fermi-Oberﬂäche aus kritischen Punkten in der Banddi-
sperson, wie zum Beispiel Minima, Sattelpunkte und Maxima, welche
durch Van Hove Singularitäten in der Zustandsdichte entstehen. Die Än-
derungen der Topologie der Isoenergieﬂächen beinhalten das Entstehen
von Höhlen, das Verschwinden von kleinen Taschen und das Aufbrechen
von Hälsen auf der Fermi-Oberﬂäche. Aus diesem Grund liegt der Fo-
kus der vorliegenden Berechnungen auf den kritischen Punkten in der
Quasiteilchendispersion von UPt2Si2. Für magnetfeldinduzierte Lifshitz-
Übergänge müssen die kritischen Punkte nahe der Fermi-Energie liegen.
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Es wird also nach dem Auftreten der erwähnten Taschen, Höhlen oder
Hälsen in der Bandstruktur gesucht.
Die vorliegenden Berechnungen gehen von itineranten 5f -Elektronen
aus, die teilweise gefüllte kohärente Bänder bilden. Es werden dabei
die Fermi-Oberﬂäche analysiert, wobei die Energiebänder, unter der
folgenden Annahme für die Natur der 5f -Elektronen, berechnet wurden:
Gestartet wird mittels Dichtefunktionaltheorie und allen 5f -Elektronen
als Bandzuständen. Dieses Approximationsschema kann die Korrelati-
onseﬀekte nicht vollständig beschreiben. Um diese zu berücksichtigen,
wurde die Bandstruktur berechnet unter der Annahme, dass zwei der
5f -Elektronen als lokalisiert und eines als itinerant und mit dem Lei-
tungsband hybridisierend vorliegen. Zur Vereinfachung wurden erst alle
5f -Kanäle als äquivalent gesetzt und erst im zweiten Schritt für die
orbitale Auswahl freigelassen. Als letzten Schritt wurde das 5f -Elektron
im j = 5/2, jz = ±1/2-Kanal als hybridisiertes Elektron gesetzt. Dabei
wurden die Bandstrukturen mit der vollständig relativistischen Formulie-
rung der linear muﬃn-tin orbital (LMTO) Methode bestimmt [124–127].
Die Spin-Orbit-Wechselwirkung wird vollständig berücksichtigt, indem
die Dirac-Gleichung gelöst wird. Die Ergebnisse wurden mit den relati-
vistischen Berechnungen von Elgazzar et al. [114] verglichen.
Da die Schwer-Fermionen-Verbindung UPt2Si2 in der tetragonalen
CaBe2Ge2-Struktur kristallisiert, ist die Kristallstruktur vergleichsweise
oﬀen, was dazu führt, dass die „atomic-sphere approximation“ (ASA)
keine ausreichende Beschreibung der elektronischen Bandstruktur liefert.
Die kombinierten Korrekturterme, welche die relevanten Korrekturen zur
ASA enthalten, verändern die Leitungsbänder auf charakteristische Art
und Weise und können daher nicht vernachlässigt werden. Austausch-
und Korrelationseﬀekte werden durch die Verwendung des Barth-Hedin
Potentials eingeführt [128]. Die Bandstruktur wurde für 405 k Punkte
in einen nicht reduzierbaren Keil konvergiert, welcher vom Volumen
1/16 der Brillouinzone entspricht. Die Zustandsdichte „density of states“
(DOS) wurde durch die Verwendung der „tetrahedron“-Methode, mit
linearer Interpolation für die Energien, bestimmt [129, 130]. Die DOS
des Leitungsbandes wurde mit 0.25 mRy (≈0.0034 eV) Intervallen be-
rechnet.
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Das eﬀektive Potential, dass durch die Leitungszustände gesehen wird,
wurde näherungsweise durch eine Überlagerung von Beiträgen konstru-
iert, die sphärische Symmetrie innerhalb der atomaren Sphären besitzen,
beziehungsweise durch „leere“ Sphären, die von Gitter- oder Zwischen-
plätzen umgeben sind. Die leeren Sphären sollten als Hilfskonstruktionen
gesehen werden, welche eine verbesserte Beschreibung der Elektronen-
dichte sowie des Potentials im Kontext der ASA bietet. In UPt2Si2 ist
der dominante Beitrag zur Ladung durch die Zwischenplätze, welche
von den Pt d-Zuständen kommen, gegeben. Die Berechnungen wurden
mit den experimentell bestimmten Gitterparametern durchgeführt und
entsprechen nicht der Gleichgewichtsgeometrie aus einer „local-density
approximation“ (LDA)-Berechnung. Die bestimmte Gesamtenergie der
experimentellen Struktur wird deshalb den theoretischen Wert unter-
schreiten. Diese Schwierigkeit, welche generell bei Metallen mit stark
korrelierenden Elektronen entsteht, ist eine direkte Konsequenz der
LDA-Beschreibung von solchen Systemen im Kontext eines Einteilchen-
bildes. Das kann beobachtet werden, wenn zwei Grenzfälle berücksichtigt
werden: Als erstes, wenn man die f -Elektronen als Teil eines Ionenkerns
annimmt, impliziert dies, dass ihr Beitrag zur Bindung vernachlässigbar
ist. Als eine Konsequenz davon werden die Gleichgewichtswerte der
Gitterparameter oft überbestimmt. Zweitens, wenn die f -Elektronen als
Bandelektronen beschrieben werden, ergibt sich ein teilweise gefülltes
f -Band in der Nähe der Fermi-Energie. Die bestimmte LDA-DOS an
der Fermi-Energie ist groß verglichen mit denen von herkömmlichen
Metallen.
Eine eﬀektive Einteilchenbeschreibung, wie in der LDA bringt eine
elektronische Kompressibilität hervor, die erhöht ist gegenüber her-
kömmlichen Metallen mit dem selben Faktor. Das Verhalten welches für
unabhängige Fermionen erwartet wird, steht im Gegensatz zum Expe-
riment, welches Werte für die Kompressibilität der Schwer-Fermionen
liefert, die mit herkömmlichen Metallen verglichen werden können. Die
durch die LDA vorausgesagte große elektronische Kompressibilität ver-
ursacht fälschlicherweise ein „overbinding“ (d.h. die theoretischen Werte
der Gleichgewichtsgitterkonstanten sind zu klein). Es ist eine direkte
Folgerung des Fehlers aus dem unabhängige-Teilchen-Bild.
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Zwei separate LMTO Berechnungen wurden angewendet, um die Uran-
6p-Zustände und der entsprechenden Leitungsbänder unter Berücksich-
tigung der Selbstkonsistenz zu bestimmen. Wenn die U-6p-Zustände als
Bandzustände angenommen werden, sorgt das für einen kleinen Über-
lapp der entsprechenden Kernzustände. Die resultierenden schmalen
Bänder weit unterhalb der Fermi-Energie hybridisieren nur sehr schwach
mit dem Leitungsband. Diese Hybridisierung in der angewendeten Me-
thode wird im weiteren Verlauf vernachlässigt, aber der Einﬂuss auf die
Form des Potentials weiterhin berücksichtigt. Die Ladungsverteilung der
anderen Kernzustände werden aus den atomaren Berechnungen entnom-
men und werden während des iterativen Prozesses festgehalten. Für die
niedrigeren Ebenen wurden die s− p− d-Winkelmomentkomponenten
an der Basis der U- und Pt-Stellen und s− p-Komponenten an den Si-
und Zwischenplätzen mit einbezogen. Für die höheren Ebenen werden
die s− p− d− f -Komponenten an den U-Stellen und s− p− d für die
übrigen Stellen mit einbezogen.
Die erhaltenen Fermi-Oberﬂächen mit den drei Näherungen bezüglich
der Lokalisierung der 5f -Elektronen sind in Abb. 5.9 zusammengefasst.
Es werden vier Bänder gefunden, die die Fermi-Energie kreuzen, die
zugehörigen FS-Schichten werden als 1, 2, 3 und 4 bezeichnet. Global
betrachtet führen die LDA Rechnungen zu Ergebnissen, die in guter
Übereinstimmung mit denen von Elgazzar et al. [114] sind. Einzige
Ausnahme ist, dass in der hiesigen Schicht 1 keine Appendices auftreten
(vgl. dazu Ref. [114], Abb. 8, „band 113“). In Bezug zu der FS-Topologie
stellt sich heraus, dass FS-Schicht 3 und 4 höchst unempﬁndlich auf eine
Veränderung der 5f -Zustände reagieren. Die Anzahl der itineranten 5f -
Elektronen beeinﬂussen lediglich die Schichten 1 und 2. Dementsprechend
wurde bei diesen Schichten die Reaktion auf Magnetfelder betrachtet,
indem die Isoenergieﬂächen betrachtet werden, wenn sie um eine kleine
Energie von 6 meV verschoben werden. Für ein magnetisches Moment
von ~2.5µB wie bei UPt2Si2 entspricht dieser Wert einem Magnetfeld
von ~30 T.
Besonders für Schicht 2 können qualitative Änderungen der FS-Form
für solch kleine Energieänderungen gefunden werden, was einen Beweis
für das mögliche Auftreten einer ETT auf Basis von Bandstrukturrech-
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Abbildung 5.9.: Berechnete Fermi-Oberﬂächen von UPt2Si2 in der para-
magnetischen Phase. Oben: LDA Berechnung, wobei al-
le 5f -Elektronen als itinerante Bandelektronen angenom-
men werden. Mitte: zwei der 5f -Elektronen werden als Teil
des Ionenkernes angenommen und ein 5f -Elektron hybri-
disiert mit den Leitungselektronen. Unten: Der Einﬂuss
der orbital-selektiven Lokalisierung wird hier durch zwei
5f -Elektronen erklärt, die Teil eines Ionenkernes sind, wo-
bei ein 5f -Elektron im j = 5/2, jz = ±1/2 Kanal mit den
Leitungselektronen hybridisieren; für Details siehe Text.
nungen bedeutet (siehe Abb. 5.10). Es ist deutlich eine Höhlenbildung /
Aufbrechen von Hälsen sichtbar, wenn die Isoenergieﬂäche von -6 bis
+6 meV um die Fermi-Energie verschoben wird. Für Schicht 1 kann in
diesem Energiebereich keine Änderung der Topologie festgestellt werden.
Demnach ist Schicht 2 die einzige, die eine Änderung der Topologie,
verursacht durch Magnetfelder im Bereich von 30 T, zeigt.
Als letzter Schritt wurde der Charakter der itineranten Elektronen spe-
ziﬁziert, indem den 5f -(j = 5/2, jz = ±1/2)-Kanälen erlaubt wurde mit
dem Leitungsbändern zu hybridisieren. Wieder zeigen die Isoenergieﬂä-
chen ETTs, wenn ihre Energie um ±6 meV um die Fermi-Energie verscho-
ben wird (vgl. Abb. 5.11). Damit können in den Bandstrukturrechungen
(mit einem von drei 5f -Elektronen als delokalisiert angenommen) ETTs
der Fermi-Oberﬂäche in einem korrelierten Elektronensystem, in diesem
Fall UPt2Si2, gefunden werden. Dieser theoretische Befund unterstützt
die experimentellen Beobachtungen vollständig.
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Abbildung 5.10.: Lifshitz-Übergang für den Fall, dass die 5f -Elektronen
als lokalisiert angenommen werden. Die Isoenergieﬂächen
E = EF − 6 meV (links), E = EF (Mitte), und E =
EF + 6 meV (rechts) zeigen eine Kaskade von ETT’s
durch eine Höhlenausbildung und einer Aufbrechung des
Halses. Diese Energien sind mit einer Feldvariation im
Bereich von einigen zehn Tesla zu vergleichen; für Details
siehe Text.
5.5. Zusammenfassung
Zusammenfassend haben wir einen experimentellen Hinweis für einen
feldinduzierten erster Ordnungs-Phasenübergang mit Lifshitz-Charakter
im korrelierten Elektronsystem UPt2Si2 herausgearbeitet. Dabei wurden
die Untersuchungen der elektronischen und strukturellen Eigenschaften
miteinander vereint. Darüber hinaus konnte bestimmt werden, dass für
die FS kritische Punkte nahe der Fermi-Energie EF in der Banddisper-
sion vorliegen, wenn zwei der 5f -Elektronen als lokalisiert angenommen
werden. Diese implizieren, dass ein feldinduzierter Lifshitz-Übergang in
diesem System erwartet wird. Im Gegensatz zum dualen Modell konnte
im Test des „Alle-Elektronen sind itinerant“-Modell bestätigt werden,
dass die kritischen Punkte zu weit weg von der Fermi-Energie sind,
als dass sie relevant für experimentelle Untersuchungen wären. Damit
konnte mit unseren Studien die Konsistenz unserer Experimente mit
den Vorhersagen, die auf den dualen Charakter der 5f -Elektronen in
einem Uran-Übergangsmetall mit starken elektronischen Korrelationen
basieren, gezeigt werden.
Letztendlich stellt sich noch die Frage, was die Ursache für die weiteren
Phasen in UPt2Si2 für B || c-Achse ist. Mit der Zuordnung des erste
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Abbildung 5.11.: ETT’s im dualen Modell mit zwei lokalisierten 5f -
Elektronen erlaubt den 5f -(j = 5/2, jz = ±1/2)-Kanal
mit dem Leitungsband zu hybridisieren. Aufgetragen sind
hier die Isoenergieﬂächen E = EF − 6 meV (links) und
E = EF + 6 meV (rechts); für Details siehe Text.
Ordnungs-Phasenübergangs in Phase V mit einer ETT wird der zweite
Ordnungs-Charakter des I-III Übergangs deutlich ungewöhnlicher. Der
Charakter des Übergangs, wie er in der Magnetisierung zu sehen ist (siehe
Ref. [112]), zusammen mit der Größe des Sprunges in der Magnetisierung,
könnte zum Beispiel mit einem Spin-Flop Übergang erklärt werden.
Dabei richten sich die antiferromagnetisch geordneten Spins in einen
verkanteten Zustand senkrecht zu dem extern angelegten Magnetfeld
aus. Diese Beobachtung wirft die Frage nach dem Ursprung von Phase
IV auf, so wie sie in ähnlicher Weise auch bei dem Übergang I-III in der
Magnetisierung zu sehen ist. Im Bezug auf die Magnetisierung ist keine
signiﬁkante Änderung zwischen Phase III und V zu sehen.
Wenn man andererseits berücksichtigt, dass thermisches Ausschmie-
ren eine eindeutige Identiﬁzierung der Phasen nicht ermöglicht, kann
Phase IV konzeptionell die FS-Topologie von Phase I/III, Phase V
oder eine andere besitzen. Wenn die FS-Topologie nicht der von Phase
I/III entspricht, bedeutet dies, dass es mehrere Lifshitz-Übergänge im
Phasendiagramm für B || c-Achse in UPt2Si2 geben muss. Werden die
Beobachtung in einem globaleren Kontext gesetzt, bedeutet dies, dass
das Zwischenspiel zwischen Spinreorientierung/Anisotropie und der FS-
Topologie die Entstehung von verschiedenen komplexen feldinduzierte
Phasen in UPt2Si2 begünstigen. Diese könnten relevant für das Verstän-
dis von exotischen Phänomen, wie sie im komplexen Phasendiagramm
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von URu2Si2 auftreten, sein [121,131,132].
6. U2Rh3Si5
Zur Einführung in dieses abschließende Kapitel zu den physikalischen
Eigenschaften von U2Rh3Si5 sollen im folgenden die Erkenntnisse vor-
angegangener Untersuchungen dargestellt werden. Dabei liegt der Fokus
speziell auf den bereits durchgeführten thermodynamischen Messungen
der Magnetisierung [133], der speziﬁschen Wärme [134] und der Mes-
sung des speziﬁschen Widerstandes [134]. Die Ergebnisse dieser Studien
werden als Grundlage der Bewertung unserer Daten in diesem Kapi-
tel dargestellt. Außerdem wird das magnetische Phasendiagramm von
U2Rh3Si5, soweit es durch Takeuchi et al. [133] bestimmt wurde, in die-
ser Arbeit dargestellt, um auf Basis dieser Datensätze die Eigenschaften
von U2Rh3Si5 weitergehend zu diskutieren.
6.1. Einführung
U2Rh3Si5 wurde erstmals von Hickey et al. synthetisiert und kristallisiert
in der monoklinen Lu2Co3Si5-Struktur in der Raumgruppe C2/c [135].
Die Gitterparameter wurden zu a = 9.8096(7) Å, b = 11.3857(8) Å und
c = 5.8415(4) Å bestimmt [136]. Die sehr komplexe Kristallstruktur
weißt allerdings nur eine sehr kleine monokline Verzerrung auf (β =
90.045(10)◦), sodass im folgenden U2Rh3Si5 als quasiorthorhombisch
(wie in der Literatur) angesehen werden kann (vgl. Abb. 6.1). Dabei
stehen die b- und c-Achse senkrecht zueinander und die minimal verzerrte
a′-Achse wird im Rahmen dieser Arbeit bei der Betrachtung der eigenen
Messergebnisse als a-Achse bezeichnet und als senkrecht zur b- und c-
Achse angesehen. Bei einer Temperatur von 25.5 - 25.7 K geht U2Rh3Si5
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Abbildung 6.1.: Kristallstruktur von U2Rh3Si5 in quasiorthorhombischen
Koordinaten. Die großen Kugeln stellen die Uranatome,
die mittleren Kugeln die Rhodiumatome und die kleinen
Kugeln die Siliciumatome dar. Aus [134] entnommen.
in eine antiferromagnetisch geordnete Phase über [133,134,136,137]. Die
Momente liegen dabei in der a-b-Ebene (vgl. Abb. 6.2) und sind für den
geordneten Fall bei 9 K zu µ = 2.35 µB bestimmt worden [134].
Messungen der speziﬁschen Wärme von Becker et al. ergab einen Som-
merfeldkoeﬃzienten von γ =22 mJ/K2mol [134]. Es suggeriert, dass die
magnetischen Momente in U2Rh3Si5 nicht stark abgeschirmt sind und
bei den Uranatomen lokalisiert sind [134]. Weiterhin deuten die ther-
modynamischen Messungen darauf hin, dass es sich bei dem Übergang
in die antiferromagnetisch geordnete Phase um einen Phasenübergang
erster Ordnung handelt, was durch zusätzliche Neutronenstreuuntersu-
chungen unterstützt wird [136]. Aus dem Curie-Weiß-Verhalten in der
Suszeptibilität haben Becker et al. das eﬀektive paramagnetische Mo-
ment der Uranatome zu 3.3µB bestimmt [134]. Darüber hinaus konnten
in der Messung des speziﬁschen Widerstandes und der Suszeptibilität
Charakteristiken für eine Kristallfeldaufspaltung in U2Rh3Si5 heraus
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Abbildung 6.2.: Magnetische Struktur von U2Rh3Si5 in quasiorthorhom-
bischen Koordinaten. Die magnetischen Momente liegen
auf den U-Atomen in der a-b-Ebene. Die gestrichelten Lini-
en verdeutlichen die Symmetrieelemente der magnetischen
Struktur. Aus [136] entnommen.
gearbeitet werden [134]. Betrachtet man die gemessene Magnetisierung
von Takeuchi et al., so sieht man eine starke Anisotropie zwischen den
verschiedenen kristallographischen Achsen (siehe Abb. 6.3) [133]. Die
in jener Arbeit präsentierten Messungen wurden in gepulsten Felder
bis 30 T durchgeführt. In der Magnetisierung entlang der a- und c-
Achse sind keine Anomalien zu erkennen, die auf einen magnetischen
Phasenübergang hindeuten. Die Magnetisierung steigt moderat linear
bis 0.1 - 0.2 µB. Bei der Messung entlang der b-Achse ist ein Sprung
der Magnetisierung bei ca. 14 T zu verzeichnen. Dabei ändert sich die
Magnetisierung um 1.6 µB in einem sehr kleinen Intervall, was die Idee
eines Phasenübergang erster Ordnung zusätzlich unterstützt. Außerdem
verdeutlicht das Inset in Abb. 6.3 einen hysteretischen Eﬀekt beim
Durchlaufen des Phasenüberganges, da dM/dB des ﬁeld-up-sweep und
ﬁeld-down-sweep leicht zueinander verschoben sind. Nach dem Sprung
ist die Magnetisierung noch nicht in der Sättigung, da sie auch hier
moderat linear weiter ansteigt. Zusammen mit dem gemessenen geord-
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neten Moment in Ref. [134] von 2.35 µB und der Tatsache, dass sich die
Magnetisierung für B || a und c (bis 30 T) noch nicht in der Sättigung
beﬁndet, ist zu vermuten, dass U2Rh3Si5 entlang der a- und c-Achse
bei Magnetfeldern > 30 T noch einen magnetischen Phasenübergang
aus der AFM-Phase durchläuft.
Vor diesem Hintergrund wurden von uns weiterführende Messungen der
Magnetisierung und der axialen Magnetostriktion in gepulsten Magnetfel-
der bis 65 T entlang der drei Kristallachsen von U2Rh3Si5 durchgeführt.
Da bei diesen Arten der Untersuchungen sowohl die magnetischen Eigen-
schaften als auch die strukturellen Veränderung unter Einwirkung eines
extern angelegten Magnetfeldes betrachtet werden, ist es möglich den
ersten Ordnungsphasenübergang genauer zu beleuchten. Außerdem las-
sen sich aus dem resultierenden Phasendiagramm Rückschlüsse über die
elektronischen Zustände in U2Rh3Si5 schließen. Im Rahmen der experi-
mentellen Untersuchungen von U2Rh3Si5 wird darüber hinaus diskutiert,
ob die Kristallfeldaufspaltung zusammen mit besagtem magnetostruktu-
rellen Phasenübergang erster Ordnung und lokalen Spinﬂuktuationen
zu einer selbstverstärkenden Energieminimierung mit einhergehender
Änderung der Kristallfeldzustände führt, was eine antiferromagnetische
Ordnung begünstigen könnte [138]. Dieser Eﬀekt wird in der vorangegan-
gen Literatur als „Bootstrapping“-Eﬀekt bezeichnet [133,134,136, 137].
Die Vermutung, dass sich weitere Phasenübergänge im Phasendiagram
von U2Rh3Si5 zu höheren Feldern beﬁnden, wird durch das magnetische
Phasendiagramm von Takeuchi et al. in Ref. [133] suggeriert (vgl. Abb.
6.4). In diesem Phasendiagramm ist lediglich die antiferromagnetische
Phase für die Messung entlang der b-Achse abgeschlossen. Eine leichte
Krümmung der Phasengrenzenlinie der Messungen entlang der a-Achse
suggeriert, dass die Phasengrenze entlang dieser Richtung mit gepulsten
Magnetfeldern bis 65 T noch erreicht werden kann. Eine einfache Ex-
trapolation der gekrümmten Phasengrenzlinie führt zu einer Schätzung
für das kritische Feld zwischen 35 bis 45 T. Die Phasengrenzlinie ent-
lang der c-Achse zeigt keine signiﬁkante Krümmung und unterstreicht
die starke Anisotropie in diesem System. Aus diesen Daten lässt sich
somit auch keine Abschätzung für das kritische Feld entlang der c-Achse
durchführen und es ist zu vermuten, dass der Anisotropiefaktor bzgl. der
kritischen Felder zwischen b- und c-Achse deutlich größer als 3 ist, da
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Abbildung 6.3.: Magnetisierung von U2Rh3Si5 in gepulsten Magnetfeldern
entlang der drei Kristallachsen bis 30 T. Das Inset zeigt
exemplarisch die Ableitung der Magnetisierung entlang der
b-Achse während des ﬁeld-up-sweep und des ﬁeld-down-
sweep. Aus Ref. [133] entnommen.
bereits der Anisotropiefaktor zwischen b- und a-Achse in diesem Bereich
liegt.
Zusätzlich wurden von uns weiterführende Messungen des speziﬁschen
Widerstandes und des Magnetowiderstandes durchgeführt. Diese dienen
einerseits der Charakterisierung der Proben und der Probenqualität nach
den Hochfeldmessungen und können im Kontext mit den bisherigen
Ergebnissen für den speziﬁschen Widerstand in Abb. 6.5 diskutiert
werden.
Die experimentellen Ergebnisse der im Rahmen dieser Arbeit durchge-
führten Messungen sind Grundlage für eine zukünftige theoretische Mo-
dellierung der elektronischen Eigenschaften von U2Rh3Si5. Da U2Rh3Si5
im Bereich der korrelierten Elektronenphysik als ein Kandidat für einen
„bootstraping eﬀect“ [138] angesehen wird, kann die theoretische Betrach-
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Abbildung 6.4.: Das magnetische Phasendiagramm für U2Rh3Si5 auf Basis
von Messungen in Feldern bis 30 T. Die Phasengrenzlinien
wurden in Ref. [133] aus der Magnetisierung (Mb: ⊕, ⋄),
dc-SQUID Suszeptibilität (χa: •, χb: ∇, χc: +), und dem
speziﬁschen ac-Widerstand für H || I (ρa: ◦, ρb: ∆, ρc: )
bestimmt. Aus Ref. [133] entnommen.
tung dieses Systems Hinweise auf ein besseres Verständnis dieses Eﬀektes
liefern. Da die Kombination aus dem Kristallfeldschema und dem struk-
turellen und magnetischen Phasenübergang vermutlich die Bildung einer
antiferromagnetischen Phase begünstigt, liefern die experimentellen Be-
trachtungen der einzelnen Mechanismen während des Phasenübergangs
Informationen über die entscheidenden Energiezustände des Systems.
Dadurch kann in Zukunft die ungewöhnliche Natur des erste Ordnungs-
phasenüberganges von U2Rh3Si5 sowohl von experimenteller als auch
von theoretischer Seite verstanden werden.
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Abbildung 6.5.: Speziﬁscher Widerstand für die drei Kristallachsen. Das
Inset zeigt die Details der magnetischen Anomalie bei TN .
Aus Ref. [134].
6.2. Experimentelle Umsetzung
Für die Hochmagnetfelduntersuchungen wurden drei Kristalle verwen-
det, die aus einem neu an der Charles University, Prague, gezogenen
Einkristall präpariert wurden (Arbeitsgruppe Sechovsky). Dabei wurden
stäbchenförmige Proben mit Bulk-Abmessungen mit einer Querschnittﬂä-
che von ~1x1 mm2 und einer Länge von einigen Millimetern ausgewählt.
Die lange Achse ist jeweils so gewählt worden, dass sie parallel zu den
drei Kristallachsen des quasiorthorhombischen Gitters von U2Rh3Si5
verlaufen (vgl. Abb. 6.1).
Die Messungen der axialen Magnetostriktion und der Magnetisierung
von U2Rh3Si5 wurden im Los Alamos High Field Laboratory (LANL)
durch F. Weickert, M. Jaime und N. Harrison in gepulsten Feldern bis
65 T entlang der a-, b- und c-Achse durchgeführt. Um die wesentlichen
Eckpunkte des Phasendiagramms zu erfassen, wurden die Messungen
bei tiefen Temperaturen von 1.4 K bis knapp oberhalb von TN (30 K)
durchgeführt. Für die Magnetostriktionsmessungen wurde, wie bereits
bei UPt2Si2, ein optisches Fiberglas mit Bragg-Markern, wie in Ref.
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Abbildung 6.6.: Speziﬁsche Wärmekapazität von U2Rh3Si5 in Abhängigkeit
der Temperatur. Das Inset zeigt die Entropie von U2Rh3Si5.
Aus Ref. [134].
[119,120] beschrieben, verwendet. Die Magnetisierung wurde in einem
Spulensystem mittels Lock-In-Technik aufgenommen. Da die Messungen
der Magnetisierung allerdings nur einen relativen Verlauf ergeben, musste
für die Bestimmung der Absolutwerte nachträglich die Magnetisierung
bis 5 T in einem SQUID-Magnetometer bestimmt werden. Dadurch ist es
möglich die Hochfeldmessungen auf Absolutwerte in der Magnetisierung
zu skalieren.
Der speziﬁsche Nullfeldwiderstand und der longitudinale Magnetowider-
stand (B || I) aller drei Proben und somit entlang der drei Kristallachsen
wurden in einem 4He-Kryostaten mit VTI „variable temperature insert“
gemessen (vgl. Anhang A). Die Strom- und Spannungskontakte für die
AC-Widerstandsmessung in Vier-Punkt-Konﬁguration wurden mittels
Silberleitlack an den Proben befestigt. Zuvor wurden die Proben mittels
GE-Varnish auf einen Probenträger geklebt, sodass eine Messung für
B || I durchgeführt werden kann. Für den speziﬁschen Nullfeldwiderstand
wurde die Temperatur von 2 K bis 100 K gefahren, der Magnetowider-
stand wurde bis 30 K bei jeweils fester Temperatur zu Feldern von 9 T
gemessen. Um Besonderheiten und Anomalien innerhalb des Magnetowi-
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derstandes genauer zu beleuchten, wurde die festgehaltene Temperatur
für die jeweiligen Messungen um TN in sehr kleinen Schritten von 0.1 K
variiert.
Wie sich zeigen wird, führt das Durchlaufen eines strukturell-magnetischen
Phasenüberganges zu einer Änderung der Probenqualität. Aus diesem
Grund schien es bei den Proben nach den Hochfeldmessungen nicht
sinnvoll die Geometrie für die Absolutwerte des speziﬁschen Widerstan-
des durch eine Rastermethode zu bestimmen. Dies führt dazu, dass
die Absolutwerte für den speziﬁschen Widerstand entlang aller drei
Kristallachsen mit äußerster Vorsicht zu betrachten sind. Für die grobe
Vergleichbarkeit der Proben untereinander und mit der Literatur wurde
eine geometrische Abschätzung für die Bestimmung des speziﬁschen
Widerstand durchgeführt. Um die sich verändernde Probenqualität zu
beleuchten, werden in der folgenden Diskussion zwei Widerstandsmes-
sungen an der selben Probe miteinander verglichen. Dabei wurde die
erste Messung der Nullfeldwiderstandsmessung für I || b wiederholt, nach-
dem die Probe ausgebaut und in gleicher Konﬁguration neu kontaktiert
wurde. Da die Reihenfolge der Experimente eine entschiedene Rolle bei
der Interpretation der Probenqualität spielt, sei an dieser Stelle noch
einmal betont, dass erst die Hochfeldmessung (Magnetisierung / Magne-
tostriktion) und anschließend die Messungen in unserem Labor erfolgt
sind (speziﬁscher Widerstand / Vergleich zweier Widerstandsmessungen
an der selben Probe / Magnetowiderstand).
6.3. Ergebnisse und Diskussion
Im folgenden werden nun alle Ergebnisse zu U2Rh3Si5, die im Rahmen
dieser Arbeit entstanden sind, dargestellt und zur Erstellung des magne-
tischen Phasendiagrammes genutzt. Für eine (nachträgliche) Charakteri-
sierung der Proben nach den Hochfeldmessungen sowie zur Interpretation
des Magnetowiderstandes wurde der speziﬁsche Nullfeldwiderstand ent-
lang der drei Kristallachsen gemessen und ist jeweils in Abb. 6.7, 6.8
und 6.9 dargestellt. Auf den ersten Blick fällt der sehr hohe residuelle
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Abbildung 6.7.: Speziﬁscher Widerstand von U2Rh3Si5 für I || a-Achse bis
100 K.
Restwiderstand ρ0 bei jeweils 2 K auf. Es liegt zusätzlich eine starke
Anisotropie dieser Werte zwischen den drei Achsenrichtungen vor, die
allerdings, wenn auch weniger ausgeprägt, in Ref. [134] beobachtet wur-
de. Die Werte für ρ0 variieren zwischen 110 µΩcm für I || a-Achse, 24.6
mΩcm für I || b-Achse, und 147.4 mΩcm für I || c-Achse. Somit sind alle
Werte für ρ0 unserer Proben größer als der residuelle Restwiderstand in
Ref. [134] (10 bis 20 µΩcm). Lediglich ρ0 für I || a-Achse fällt der Wert
grob in die selbe Größenordnung.
Wird der residuelle Restwiderstand mit den Widerstandswerten bei 100
K verglichen, kann ein sogenanntes residuelles Restwiderstandsverhältnis
RRR100K/2K gebildet werden. Dabei ergeben sich Werte von I || a: 11.8,
I || b: 1.2, und I || c: 1.1. Wie eingangs erwähnt nimmt die Probenqualität
aller drei Proben mit jeder neuen Messung ab, bzw. genauer ausgedrückt:
Der Restwiderstand wird mit jeder Messung größer, aber die Übergang-
stemperatur TN verändert sich nicht. Dieses Verhalten spricht für die
Entstehung von Mikrorissen innerhalb des Einkristalls - aus einem Ein-
kristall werden viele Einkristalle - und der eﬀektive Widerstandspfad
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Abbildung 6.8.: Speziﬁscher Widerstand von U2Rh3Si5 für I || b-Achse bis
100 K.
verläuft teilweise perkolativ über die Korngrenzen. Um dies zu illustrie-
ren, wurde in Abb. 6.10 der gemessene Widerstand für I || b-Achse von
zwei Messdurchläufen aufgetragen. Die beiden Messungen wurden in der
selben Konﬁguration und im gleichen Temperaturbereich durchgeführt,
wobei die zweite Messung nach dem Ausbau und einer Neukontaktie-
rung der Probe stattgefunden hat. Da die Kontaktierung in der selben
Konﬁguration wie bei der ersten Messung, durchgeführt wurde, kann
der Unterschied in den Absolutwerten des gemessenen Widerstandes
nicht durch den Geometriefaktor erklärt werden. Der Restwiderstand
R0 der zweiten Messung ist mit 2.457 Ω doppelt so groß wie vor der
Neukontaktierung. Die relative Änderung des Widerstandes ist ebenfalls
um einen Faktor 2 größer. Das spricht für eine Vergrößerung des Wi-
derstandspfades um den selben Faktor, was die Idee von entstehenden
Mikrorissen unterstützt. Die leichte Überhöhung des Widerstandes bei
TN , die in der ersten Messung noch zu erkennen war, ist in der zweiten
Messung nicht mehr zu sehen. Beide Charakteristiken sprechen dafür,
dass das magnetische Signal der Probe im größer werdenden Wider-
standssignal, welches durch die entstandenen Korngrenzen hervorgerufen
wird, untergeht. Die Zunahme der Mikrorisse und ihre Auswirkungen
auf die Probenqualität durch die Messungen muss in der Diskussion
120 6. U2Rh3Si5



















Abbildung 6.9.: Speziﬁscher Widerstand von U2Rh3Si5 für I || c-Achse bis
100 K.
und für zukünftige Untersuchungen also stets berücksichtigt werden.
Unter Umständen sollte in Erwägung gezogen werden, die Proben für
weitere Untersuchungen zu Tempern und so die entstandenen Mikrorisse,
Verspannungen und Verzerrungen zu minimieren. Allerdings zeigt der
Vergleich auch, dass sich dennoch Aussagen über magnetische Signaturen
(falls sie noch zu erkennen sind) und den relativen Verlauf tätigen lassen.
Abgesehen von der Abhängigkeit des Restwiderstandes von der Historie
des (mehrfachen) Durchlaufens des Phasenüberganges lassen sich aus
dem Widerstand eine Reihe von Beobachtungen ableiten. Mit steigender
Temperatur erhöht sich der Widerstand entlang der drei Kristallachsen,
wobei bei einer Temperatur von ~ 26 K (TN ) ein scharfes Abknicken
des Widerstandes für I || b und I || c zu verzeichnen ist, während ein
signiﬁkantes Überschwingen des Widerstandes für I || a innerhalb der
magnetischen Anomalie auftritt. Dieses Überschwingen ist auch bei
der ersten Messung für I || b zu erkennen und ist in Abb. 6.8 im In-
set verdeutlicht. Anschließend gehen alle drei Verläufe in einen leicht
6. U2Rh3Si5 121




















Abbildung 6.10.: Vergleich zwischen zwei Messzyklen bei der Messung des
Widerstandes für I || b. Die Messungen zeigen einen hyste-
retischen Eﬀekt, der auf die Entstehung von Mikrorissen
beim Durchlaufen von TN zurückzuführen ist; für Details
siehe Text.
sinkenden Widerstandsverlauf über, welches in Ref. [134] der Kristall-
feldaufspaltung und dem paramagnetischen U-Atomen zugeschrieben
wird. Vergleicht man, abgesehen von den hohen residuellen Restwider-
ständen und den stark variierenden RRR, die relativen Verläufe des
speziﬁschen Widerstandes und die Signaturen bei TN mit den Messungen
aus Ref. [134] (vgl. Abb. 6.5), zeigen unsere Ergebnisse ein qualitativ
ähnliches Verhalten. Lediglich für I || b konnten wir nur für die erste
Messung einen Überschwinger bei TN beobachten und der Knick in den
scharfen Anstieg für I || c vor TN ist bei unseren Messungen ebenfalls
nicht zu sehen. Die Unterschiede in ρ0 und die schlechten RRR sind sehr
wahrscheinlich auf die Zunahme an Mikrorissen zurückzuführen, wie der
Vergleich in Abb. 6.10 zeigt.
Um die Kopplung zwischen dem elektrischen Transport und dem Ver-
halten von U2Rh3Si5 in extern angelegten Magnetfeldern genauer zu
betrachten, wurde entlang der drei Kristallachsen der longitudinale Ma-
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gnetowiderstand bestimmt. Die Temperaturen wurden dabei so gewählt,
dass der bisher bekannte phasendiagrammrelevante Bereich bezüglich
der Temperatur vollständig abgedeckt und ein Fokus qua Datendichte
in der Nähe von TN gesetzt wurde.
Zunächst sollen die Ergebnisse für I || a präsentiert werden: Dafür wurde
der normierte Magnetowiderstand (ρ(B, T )− ρ(B = 0, T )) /ρ(B = 0, T )
einerseits gegen das Magnetfeld (siehe Abb. 6.11a) und andererseits
als Konturplot gegen das angelegte Magnetfeld und die Temperatur
in Abb. 6.11b aufgetragen, um ggf. auftretende Anomalien durch eine
zusätzliche Perspektive besser identiﬁzieren zu können. Der relative
Verlauf des MR zeigt ein minimales Rauschlevel. Das bedeutet, dass,
wie auch schon bei der Messung des speziﬁschen Widerstandes für I || a,
magnetische Signaturen zu erkennen sind und nicht signiﬁkant durch
einen erhöhten Nullfeldwiderstand (der bei mikrorissbedingtem erhöhtem
Restwiderstand durch die Normierung deutlich mehr ins Gewicht fallen
würde) unterdrückt werden. Für tiefe Temperaturen liegt ein positiver
MR vor (grüne Kurven in Abb. 6.11a und rote Insel in Abb. 6.11b)
der mit zunehmender Temperatur vor allem für den Hochfeldbereich
> 4 T immer schwächer ausgeprägt ist. Ab einer Temperatur von 15
K kommt es zu einer Ausbildung einer zusätzlichen Signatur in den
Messungen. Dies äußert sich durch ein auftretendes Minimum bei 15 K
und 1.5 T. Steigt die Temperatur weiter, so verschwindet dieses Minimum
wieder und wird durch eine zusätzliche Signatur in Form eines Abfallens
des MR bei hohen Feldern abgelöst. Der Punkt, an dem das Abfallen
einsetzt, wandert mit zunehmender Temperatur hin zu kleineren Felder.
Der Punkt der größten Krümmung wurde graﬁsch als Phasengrenze
für das Phasendiagramm bestimmt und als zusätzliche Information im
Konturplot ergänzt (schwarze Punkte). Demnach leiten diese schwarzen
Punkte ein keilförmiges Minimum im Konturplot ein, wobei dieser Keil
auf einen Bereich zwischen 25 und 27 K zeigt. Oberhalb von TN scheint
das extern angelegte Magnetfeld so gut wie keinen Einﬂuss mehr auf
den Magnetowiderstand entlang der a-Achse zu haben (rote Kurven in
Abb. 6.11a und hellblauer Bereich neben dem keilförmigen Minimum
im Konturplot). Somit hat U2Rh3Si5 für I ||B || a in diesem Feld und
Temperaturbereich einen Magnetowiderstand von 20 % bis -5 %.
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von U2Rh3Si5 als Funktion des an-
gelegten Magnetfeldes B und der
Temperatur T .
Abbildung 6.11.: Normierter longitudinaler Magnetowiderstand von
U2Rh3Si5 für B || I || a von 2 K bis 30 K in Feldern
bis 9 T (a) als Funktion des Magnetfeldes und (b) als
Konturplot.
Auch der normierte longitudinale Magnetowiderstand für I ||B || b wurde
für eine genaue Betrachtung in den oben erwähnten Formen dargestellt.
Für Temperaturen zwischen 2 und 27 K bis zu einem maximal angelegten
Magnetfeld von 9 T wurde (ρ(B, T )− ρ(B = 0, T )) /ρ(B = 0, T ) in Abb.
6.12a magnetfeldabhängig und in Abb. 6.12b als Konturplot aufgetragen.
Bei der Betrachtung der Ergebnisse in Abb. 6.12a fällt das deutlich
höhere Rauschlevel und die allgemein kleineren Absolutwerte für den
Magnetowiderstand, im Vergleich zur a-Richtung, auf. Dieses kann in
erster Linie auf den allgemein erhöhten Nullfeldwiderstand zurückgeführt
werden. Dieser erhöht den Anteil im Messsignal, der in der normierten
Betrachtung des MR den originär magnetischen Signalanteil herabsenkt.
Allerdings sei hier für die spätere Interpretation noch einmal an die star-
ke intrinsische Anisotropie von U2Rh3Si5 erinnert, die ebenfalls einen
Eﬀekt auf die magnetische Komponente des speziﬁschen Widerstandes
haben kann. Anders als für die a-Achse wird der Magnetowiderstand für
hohe Felder > 4 T nicht mit zunehmender Temperatur kleiner, sondern
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von U2Rh3Si5 als Funktion des
Magnetfeldes B und der Tempe-
ratur T .
Abbildung 6.12.: Normierter longitudinaler Magnetowiderstand von
U2Rh3Si5 für B || I || b von 2 K bis 27 K bis 9 T (a) über
das angelegte Magnetfeld und (b) als Konturplot.
erfährt erst einen Anstieg startend von 1 % und erreicht bei Temperatu-
ren von ca. 20 K (senfgrün) einen maximalen Wert von ca. 4 % (rote Insel
im Konturplot). Im Anbetracht des höheren Rauschlevels ist ein Vorzei-
chenwechsel des Magnetowiderstandes mit steigender Temperatur nicht
identiﬁzierbar. Auch ein mögliches Minimum bei niedrigen Feldern wird
gegebenenfalls durch das Rauschen überdeckt. Allerdings ist auch für die
b-Achse ab einer Temperatur von 25 K eine Struktur zu erkennen, die
mit zunehmender Temperatur durch das Messsignal wandert. Es kommt
zu einem Abknicken des Signals und der Punkt größter Krümmung
in Abb. 6.12a wurde auch hier durch schwarze Punkte im Konturplot
verdeutlicht. Wie bereits bei der Messung des MR entlang der a-Achse
beﬁnden sich diese Punkte am Rand eines Minimums, das sich über
TN im Konturplot beﬁndet. Aus diesem Grund wurden diese Punkte,
genau wie die schwarzen Punkte aus den Messungen für die a-Achse als
Phasengrenze, für das spätere Phasendiagramm identiﬁziert.
Abschließend wurde der gemessene longitudinale Magnetowiderstand
entlang der c-Achse (I ||B || c) gegen das Feld bis 9 T aufgetragen und
6. U2Rh3Si5 125































Abbildung 6.13.: Normierter longitudinaler Magnetowiderstand von
U2Rh3Si5 für B || I || c bei 2 K, 15 K, 25K und 30 K bis 9
T; für Details siehe Text.
in Abb. 6.13 dargestellt. Exemplarisch wurden Temperaturen oberhalb
und unterhalb von TN zwischen 2 und 30 K gewählt. Das magnet-
feldabhängige Signal wird bei diesen Messungen vollständig durch das
experimentelle Rauschen überdeckt, weshalb hier von einem Konturplot
abgesehen wurde. Auch die Absolutwerte des gesamten Messsignals be-
wegen sich im Bereich von unter 0.25 %. Einerseits könnte angenommen
werden, dass der erhöhte Nullfeldwiderstand, wie auch schon bei B || b
zu einer Minimierung des magnetischen Signals führt, die sich in der
Normierung niederschlägt. Allerdings sind die beiden Restwiderstände ρ0
für I || b und I || c grob in der gleichen Größenordnung und die Proben
haben ca. die gleichen geometrischen Abmaße. Aus diesem Grund ist
es wahrscheinlicher, dass es (fast) kein magnetisches Signal für I ||B || c
gibt, weil der Magnetowiderstand entlang der c-Achse (fast) nicht von
äußeren Magnetfeldern beeinﬂusst wird.
Im Weiteren werden die Ergebnisse der Hochfeld-Magnetisierungsmes-
sungen vorgestellt. Um eine übersichtliche Darstellung dieser Messungen
zu erhalten, wurden in Abb. 6.14, 6.15 und 6.16 exemplarisch Messungen
von M entlang der kristallographischen a-, b- und c-Achse für verschie-
126 6. U2Rh3Si5
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Abbildung 6.14.: Magnetisierung von U2Rh3Si5 entlang der kristallograﬁ-
schen a-Achse für unterschiedliche Temperaturen in ge-
pulsten Magnetfeldern bis 65 T; für Details siehe Text.
dene Temperaturen dargestellt. Die benötigten maximalen Felder, um
alle erreichbaren Phasenübergänge zu erreichen, wurden pro Achse zuvor
durch jeweilige Tests (vgl. zusätzlich Magnetostriktionsdaten) ermittelt.
Somit variieren die gemessenen maximalen Felder zwischen 20 und 65 T.
Zur Skalierung der Messungen wurde jeweils entlang der Kristallachsen
die Magnetisierung bis 5 T in einem SQUID-Magnetometer bestimmt.
Dadurch können die Absolutwerte der Magnetisierung unter Berücksich-
tigung der Probenmasse in der Einheit µB/U-Atom dargestellt werden.
Es ergibt sich für B || a und B || b eine maximale Magnetisierung von ~1.3
µB pro U-Atom, die allerdings erst durch Sprünge in der Magnetisierung
erreicht wird (vgl. Abb. 6.14 und 6.15). Dieser Wert ist etwas geringer
als in Ref. [133], wo für die Magnetisierung für B || b nach dem Sprung
~1.6 µB pro U-Atom gemessen wurde.
Dagegen fällt die maximale Magnetisierung entlang der c-Achse, im Ver-
gleich mit den beiden anderen Achsen, deutlich geringer aus, da entlang
der c-Achse keine Anomalien auftreten, die auf einen Phasenübergang
schließen lassen (vgl. Abb. 6.16).
6. U2Rh3Si5 127























 10.0K        23.0K
 15.0K        24.0K
 17.5K        25.0K
 20.0K        30.0K
 21.0K
 22.0K
Abbildung 6.15.: Magnetisierung von U2Rh3Si5 entlang der kristallograﬁ-
schen b-Achse für unterschiedliche Temperaturen in ge-
pulsten Magnetfeldern bis 20 T; für Details siehe Text.
In der Magnetisierung für B || a äußert sich die oben erwähnte Anomalie
durch eine multiple Struktur, die zu höheren Temperaturen ausschmiert
(vgl. Messung bei 23 K). Für tiefe Temperaturen verhält sich die Ma-
gnetisierung bis 30 T nahezu linear, durchläuft in einem relativ kurzen
Feld-Intervall von 1 bis 2 T bei ~ 35 T eine sprungartige Erhöhung
bis zu einem Wert von 0.6-0.7 µB pro U-Atom. Anschließend erfährt
die Magnetisierung für B || a bei ~ 42 T erneut solch einen Sprung um
0.6 bis 0.7 µB pro U-Atom, der anschließend in einen linearen Anstieg
bei hohen Feldern übergeht. Für die 4 K Messung ist exemplarisch in
Abb. 6.17 das hysteretische Verhalten zwischen ﬁeld-up-sweep und ﬁeld-
down-sweep (durch die gleiche Auftragung wie in Ref. [133]) visualisiert.
Der Wert für die maximale Magnetisierung nach den Phasenübergängen
wird mit zunehmender Temperatur kleiner.
Zur quantitativen Analyse der Daten wurden die Punkte größter Steigung
in den erwähnten Sprüngen durch ∂M/∂B bestimmt und als Phasen-
grenzen deﬁniert (vgl. Abb. 6.17). Da es bei den Messungen speziell im
Zusammenhang mit den Auftreten der feldinduzierten Übergänge zu
128 6. U2Rh3Si5

























Abbildung 6.16.: Magnetisierung von U2Rh3Si5 entlang der kristallograﬁ-
schen c-Achse für unterschiedliche Temperaturen in ge-
pulsten Magnetfeldern bis 65 T; für Details siehe Text.
einer magnetischen Hysterese kommt, wurden für jede Temperatur bis
zu 2 Punkte im Feldbereich < 35 T bestimmt. Im Bereich des zweiten
Sprunges ist zudem eine subtile Unterstruktur in Form eines Vorzei-
chenwechsels der Krümmung zu verzeichnen, was auf zwei Übergänge
schließen lässt, die 4 hysteretische Übergangsfelder besitzen (vgl. Abb.
6.17 Doppelpeak in ∂M/∂B bei ~ 41.5 T). Für die Übersichtlichkeit
der Phasengrenzen im Feldbereich > 40 T wurden nur zwei Phasen-
grenzlinien in diesem Bereich verwendet und auf die durch die Hysterese
verursachten Grenzen verzichtet.
Im Vergleich zur a-Achse ist für B || b-Achse lediglich ein Übergang bei ca.
15 T bei tiefen Temperaturen in Form eines Sprunges zu sehen, der sich
mit steigender Temperatur zu niedrigeren Feldern verschiebt und dabei
ausschmiert. Auch hier wurde die Phasengrenze aus der größten Steigung
in ∂M/∂B bestimmt. Der Absolutwert für die maximale Magnetisierung
bei B || b-Achse liegt bei der 4 K Messung genau wie bei der 10 K
Messung bei ~ 1.3 µB pro U-Atom. Vor und nach dem Übergang hat die
Magnetisierung für B || b einen leichten linearen Anstieg. Nach erreichen
6. U2Rh3Si5 129
des Maximalfeldes tritt zwar eine Hysterese in den Messungen entlang
der b-Achse auf, aber erst für Temperaturen größer 15 K sorgt diese
Hysterese für einen Unterschied bei der Bestimmung der Phasengrenze
aus den Messungen für ﬁeld-up- oder ﬁeld-down-sweep. Für Messungen
< 15 K fällt der Sprung von ﬁeld-up- und ﬁeld-down-sweeps unmittelbar
zusammen (vergleiche 10 K Messung B || b). Diese Hysterese wurde wie
oben bereits erwähnt auch von Takeuchi et al in Ref. [133] beobachtet.
Die Messungen der Magnetisierung für B || c wurden in kleinen Tempe-
raturschritten um TN durchgeführt und sind in Abb. 6.16 dargestellt.
Weder in der anitferromagnetischen Phase oder in der Nähe des erwar-
teten Phasenüberganges bei ~ 26 K konnte eine Anomalie beobachtet
werden. Wie auch schon bei der Messung des Magnetowiderstandes für
B || c scheint die Magnetisierung entlang dieser Achse (bis auf einen mo-
derat linearen Anstieg bis 0.4 - 0.5 µB pro U-Atom) keine zusätzlichen
magnetischen Signaturen zu besitzen. Dadurch, dass bis zu einem Feld
von 65 T ohne beobachtbaren Phasenübergang gemessen wurde, ergibt
sich ein Anisotropiefaktor von größer als 5 bezüglich der Magnetisierung,
wenn man die c-Achse mit den Phasenübergängen für B || b vergleicht.
Analog zu den Messungen an UPt2Si2, um die Verbindung zwischen
strukturellen und magnetischen Eigenschaften von U2Rh3Si5 genauer
zu untersuchen, wurden an den Proben entlang der drei Kristallachsen
axiale Magnetostriktionsmessungen bei festen Temperaturen durchge-
führt. Entlang der c-Achse konnte für keine Temperatur bis 65 T eine
Anomalie im Magnetostriktionsverlauf nachgewiesen werden, weshalb
hier die Beschreibung lediglich auf die Messungen entlang der a- und
b-Achse beschränkt wird. Die Ergebnisse der Messungen für B || a wur-
den in Abb. 6.18 durch 5 exemplarische Messungen gegen das angelegte
Magnetfeld dargestellt. Die jeweiligen Messungen weisen einen negativen
Microstrain auf und wurden zueinander aus der Nulllage verschoben
dargestellt. Das Rauschlevel ist sehr groß und es sind Anomalien in
den jeweiligen Messungen zu sehen, die keinem in der Magnetisierung
beobachteten Phasenübergang unmittelbar zugeordnet werden können.
Das verrauschte Signal und die unspeziﬁschen Signaturen bei den Pha-
senübergängen lassen auf einen Torque-Eﬀekt schließen, d.h., die Probe
130 6. U2Rh3Si5



















































Abbildung 6.17.: Magnetisierung von U2Rh3Si5 und Bestimmung der Pha-
sengrenzen durch die Maxima von ∂M/∂B. Bei der gezeig-
ten Messung handelt es sich um einen Teilausschnitt der
Magnetisierungsmessung entlang der kristallographischen
a-Achse bei 10 K; für Details siehe Text.
spürt im Experiment durch magnetokristalline Anisotropie ein magne-
tisches Torque, welches zu einer Verdrehung der Probe im Feld führt.
Durch die Bewegung der Probe im Feld wird dabei das experimentelle
Rauschen erhöht. Weiterhin liegt mit der Verdrehung der Probe das
Feld nicht mehr entlang der kristallographischen Hauptachse an, was
letztlich bei hinreichender magnetokristalliner Anisotropie zu abweichen-
den kritischen Felder führt. Aus diesem Grund sind die Absolutwerte
und im folgenden bestimmten Phasengrenzen für B || a mit äußerster
Vorsicht zu betrachten, da der oben beschriebene Torque-Eﬀekt gerade
bei hohen Feldern (> 35 T) schwer zu interpretierbare Auswirkung hat.
Darüber hinaus wird dieses Argument durch die Tatsache gestützt, dass
die a-Achsen-Probe sich in hohen Feldern von der Mess-Fiber gelöst und
diese sogar zerstört hat.
Obwohl die Messungen also unregelmäßige extrinsische Signaturen auf-
weisen, sind bei bestimmten Anomalien gewisse Systematiken zu erken-
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Abbildung 6.18.: Magnetostriktion von U2Rh3Si5 für unterschiedliche Tem-
peraturen in gepulsten Magnetfeldern bis 50 T mit B || a.
Die Daten wurden für die Übersichtlichkeit entlang der
y-Achse verschoben; für Details siehe Text.
nen, sofern diese Punkte mit den Magnetisierungsdaten (stets unter
Berücksichtigung der interpretativen Einschränkungen der Microstrain-
Daten) verglichen werden. Betrachtet man den Microstrain für B || a
bei 4 K, so fällt dieser leicht zu höheren Feldern ab und geht bei ca.
34 T in ein plateauartiges Maximum über. Das Ende dieses Maximums
liegt in der Nähe von 40 T. An diesen beiden Stellen ist eine leichte
Hysterese zwischen up- und down-sweep zu verzeichnen. Durch eine gra-
ﬁsche Extrapolation der Verläufe vor, während und nach dem Maximum
und deren Schnittpunkt mit Linien entlang der Sprünge wurden die
jeweiligen Phasengrenzen abgelesen (vgl. Abb. 6.20). Mit zunehmender
Temperatur fallen die Plateauränder zu einem einzigen Maximum zu-
sammen, was sich in ein Zusammenlaufen der Phasengrenzlinien äußert.
Da allerdings nur die ersten Punkte beim Start des Maximums mit
den Datenpunkten der Magnetisierung konsistent sind, wird auf eine
Interpretation der oberen Phasengrenzen aus der Magnetostriktion von
B || a aufgrund des Torque-Eﬀektes verzichtet.
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Die Magnetostriktionsmessung entlang der b-Achse sind durch fünf
exemplarische Datensätze für verschiedene Temperaturen bis 60 T in
Abb. 6.19 dargestellt. Auch diese Daten wurden für die Übersichtlichkeit
aus der Nulllage gegeneinander verschoben. Die Ergebnisse weisen ein
deutlich geringeres Rauschlevel als die Messungen entlang der a-Achse
auf. Außerdem sind in diesem Fall keine Signaturen zu erkennen, die
durch extrinsische Einﬂüsse der Messung verursacht werden. Da die
b-Achse elementar der magnetisch leichten Achse entspricht (easy axis)
[133], fällt der Torque-Eﬀekt dementsprechend sehr viel kleiner als bei
der Messung entlang der a-Achse aus, und führt entsprechend in diesem
Fall zu keiner Verfälschung bei der Bestimmung der kritischen Felder.
Im allgemeinen ist der Microstrain für alle Temperaturen negativ, wobei
ein deutlicher Eﬀekt für alle Messungen erst ab Feldern > 10 T eintritt.
Im speziellen ist für die niedrigen Temperaturen eine scharfe Anomalie
zu verzeichnen. Dem weitestgehend konstanten Verlauf des Up-Sweeps
der 4 K Messung folgt bei ~ 14 - 15 T ein sprungartiger Abfall um bis
zu -250 ppm, der wiederum mit einem scharfen Knick in ein monoton
abfallenden Verlauf übergeht. Dies kann dem selben Phasenübergang
zu geschrieben werden, der bereits in der Magnetisierung beobachtet
wurde. Für diese Messung ﬁndet der gesamte Sprung in einem engen
Feldintervall von weniger als einem Tesla statt. Während des ﬁeld-down-
sweeps ist ein hysteretisches Überschwingen in Form eines Peaks beim
Phasenübergang zu beobachten. Da diese Form von Hysterese nur bei
dieser Messung auftritt, wird von einer Diskussion dieser abgesehen. Ab
15 K schmiert dieser Übergang aus, indem der Anfang des Sprunges
und der Knick am Ende auseinander laufen. Aus diesem Grund wurden
die Phasengrenzen in diesem Fall geometrisch durch die Schnittpunkte
der Extrapolation der Verläufe vor dem Sprung, während des Sprunges
und nach dem Sprung bestimmt (vgl. Abb. 6.21). Durch die Eintragung
der erhaltenen Punkte im magnetischen Phasendiagramm bildet sich
ab 15 K ein besonders ausgezeichneter Bereich aus. Außerdem wandern
beide Übergänge mit zunehmender Temperatur zu niedrigeren Feldern
und die Absolutwerte der Sprunghöhe werden kleiner. Oberhalb von TN
ist lediglich der monotone Abfall des Microstrain zu verzeichnen, ohne
Anzeichen für einen weiteren Phasenübergang. Bei allen Messungen ist
eine leichte Hysterese zwischen Up- und Down-Sweep zu verzeichnen. Da
diese allerdings auch bei der 30 K Messung auftritt, also oberhalb von TN ,
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Abbildung 6.19.: Magnetostriktion von U2Rh3Si5 für unterschiedliche Tem-
peraturen in gepulsten Magnetfeldern bis 60 T mit B || b.
Die Daten wurden für die Übersichtlichkeit entlang der
y-Achse verschoben; für Details siehe Text.
ist diese Hysterese keiner eindeutigen Materialcharakteristik zuzuordnen.
Möglicherweise wird die Hysterese durch einen magnetokalorischen Eﬀekt
hervorgerufen.
Mit den zuvor besprochenen Ergebnissen lässt sich nun ein detailreiches
magnetisches und höchst ungewöhnliches Phasendiagramm für U2Rh3Si5
erstellen. Die signiﬁkanten Punkte der einzelnen Messungen sind in
einem B-T -Plot in Abb. 6.22 zusammengefasst. Da für alle Messungen
entlang der unterschiedlichen Kristallachsen derselbe Temperaturbereich
gilt, und die starke Anisotropie zwischen den Achsen zu einer starken
Auﬀächerung der achsenspeziﬁschen Phasengrenzlinien führt, wurden
alle Phasen von U2Rh3Si5 in der selben Graﬁk verarbeitet. Global und
qualitativ fallen die Phasengrenzpunkte aus der Magnetisierung M ,
dem Magnetowiderstand ρ, der Magnetostriktion ∆L/L weitestgehend
zusammen. Dabei sind die für die b-Achse relevanten Phasengrenzlinien
durch grüne Linien angezeigt, die Phasengrenzlinien für die a-Achse in
orange. Wie bereits bei den einzelnen Messungen lässt sich sehr deutlich
134 6. U2Rh3Si5


























Abbildung 6.20.: Magnetostriktion von U2Rh3Si5 entlang der kristallogra-
phischen a-Achse bei 4 K und Bestimmung der Phasen-
grenzen durch graﬁsche Extrapolation der relevanten Be-
reiche. Die Schnittpunkte der Geraden wurden als Pha-
sengrenzen deﬁniert; für Details siehe Text.
die starke Anisotropie zwischen den verschiedenen Achsen identiﬁzieren
(zwischen der b- und a-Achse bis zu einem Faktor 3). Alle Phasen und
Phasengrenzlinien der einzelnen Achsen laufen auf eine Temperatur
von 26.4 K im Nullfeld zusammen. Allerdings konnte bisher für keine
weitere Messung, abgesehen vom speziﬁschen Nullfeldwiderstand, ein
Phasengrenzpunkt für B || c ermittelt werden. Aus diesem Grund wurde
eine Phasengrenzlinie für die c-Achse durch eine rote gestrichelte Linie
visualisiert. Bis zu einem Feld von 65 T entlang dieser Achse wurde kein
Phasenübergang beobachtet, was einen Anisotropiefaktor zwischen b-
und c-Achse von mindestens 5 bedeutet. Abgesehen von der fehlenden
Phasengrenzlinie entlang der c-Achse sind unsere Ergebnisse konsistent
mit den Ergebnisse von Takeuchi et al. (vgl. Abb. 6.4). Darüber hinaus
konnten die bisherigen Phasengrenzlinien entlang der a und b-Achse
auf den gesamten Temperaturbereich bis zu niedrigen Temperaturen
erweitert werden, wodurch sich erstmals ganze Phasengrenzbereiche
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Abbildung 6.21.: Magnetostriktion von U2Rh3Si5 entlang der kristallogra-
phischen b-Achse und Bestimmung der Phasengrenzen
durch graﬁsche Extrapolation der relevanten Bereiche.
Die Schnittpunkte der Geraden wurden als Phasengren-
zen deﬁniert. Die Daten wurden für die Übersichtlichkeit
entlang der y-Achse verschoben; für Details siehe Text.
auszeichnen. Es konnte für die a- und b-Achse der Übergang in die
antiferromagnetischen Phase (AFM) erfasst werden und es zeichnen sich
weitere ungewöhnliche Phasenbereiche für diese Achsen ab (Phase II
und III). Vorweg sei hierbei die auftretende Hysterese innerhalb der
Hochfeldmessungen entlang a- und b und die subtile Doppelstruktur
während eines Sprunges in der Magnetisierung entlang der a-Achse
erinnert. Es bedarf weiterer gezielteren Messungen, um diese Eﬀekte
genauer zu beleuchten und ggf. besser aufzulösen.
Signiﬁkanter sind dagegen die beiden zusätzlich auftretenden Phasen,
die sich über einen großen Temperatur bzw. Feldbereich erstrecken (In
Abb. 6.22 als II und III gekennzeichnet). Phase II für B || b erstreckt sich
in einem Temperaturbereich von 15 K bis 26.4 K. Diese Phase wurde
von Takeuchi et al. nicht identiﬁziert (vgl. Abb. 6.4) und ist erst durch
die Zweistuﬁgkeit des Übergangs in der Magnetostriktion sichtbar. Es
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AFM
 
   
 M B || a           ρ B || a       
 M B || b           ρ B || b    
 ∆L/L B || a      ρ B = 0
 ∆L/L B || b









Abbildung 6.22.: Phasendiagramm von U2Rh3Si5 aus der Magnetisierung,
dem Magnetowiderstand und der Magnetostriktion für
die drei Kristallachsen; für Details siehe Text.
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kann zum jetzigen Zeitpunkt keine eindeutige Erklärung für das Auftre-
ten dieses Phasenüberganges gegeben werden. Da allerdings die Phase
erst bei einer Temperatur > 15 K auftritt, ist zu vermuten, dass zwei
oder mehrere energetisch gleichwertige Eﬀekte miteinander konkurrieren
und im jeweiligen Temperaturbereich (< 15 K oder > 15 K) dominant
sind. Eine Bestimmung der feld- und temperaturabhängigen Ladungs-
trägerkonzentration via Hall-Eﬀekt (wie in Abschnitt 2.1.6 beschrieben),
könnte Aufschluss darüber geben, ob die untere Phasengrenze nicht nur
eine Änderung der Struktur mit sich führt, sondern ob zusätzlich eine
Veränderung der elektronischen Zustandsdichte zu beobachten ist. Es
kann nicht eindeutig identiﬁziert werden, ob die Phasengrenzpunkte aus
dem Magnetowiderstand zur oberen oder unteren Phasengrenze gehören
(vgl. Abb. 6.22 grüne Punkte). Deshalb könnte die Information über die
Entwicklung der Ladungsträgerkonzentration dazu genutzt werden, um
die zukünftigen theoretischen Betrachtungen des Systems im Bezug auf
das Kristallfeldschema zu unterstützen und die Schlüsselkomponenten
für den erste Ordnungsphasenübergang genauer zu beleuchten, bzw.
herauszuarbeiten, ob der Übergang im Feld durchweg erster Ordnung
ist oder sich im Temperaturbereich > 15 K in zwei Phasenübergänge
zweiter Ordnung aufspaltet.
Die Phase III für B || a erstreckt sich über den gesamten Temperaturbe-
reich unterhalb von TN . Durch die fehlenden Datenpunkte aus der Ma-
gnetostriktion für den oberen Phasengrenzbereich kann nicht eindeutig
bestimmt werden, ob die obere Grenze einem ersten Ordnungsphasen-
übergang entspricht. Allerdings spricht die auftretende Doppelstruktur
in der Magnetisierung und die Hysterese bei Feldern > 40 T dafür,
dass beide Phasengrenzbereiche um Phase III einen erste Ordnungspha-
senübergang durchlaufen. Um diese Hypothese zu untermauern sind
jedoch weitere magnetische und magnetostrukturelle Messungen in die-
sen Feldbereichen notwendig. Eine weitere Möglichkeit könnte darin
bestehen, bei niedrigeren Feldern ein Aufspalten der Phasengrenzlinien
zu messen, was durch die Messung der speziﬁschen Wärme mit guter
Temperaturauﬂösung eventuell gelingen könnte. Außerdem sollten auch
hier Hall-Eﬀektmessungen in hohen Feldern Aufschluss darüber geben,
welcher Natur die Phasengrenzbereiche entsprechen. Sollte es sich tat-
sächlich um zwei separate Phasenübergänge erster Ordnung handeln,
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könnten Messungen des Hall-Eﬀektes bis zu Feldern von 34 T genü-
gen, um entschiedene Charakteristiken in einem Temperatur Bereich
zwischen 20 und 27 K zu identiﬁzieren.
Da durch eine fehlende Phasengrenze für B || c keinerlei Extrapolationen
an unseren Daten durchgeführt werden kann, um das kritische Feld
für die c-Achse zu bestimmen, ist es nur schwierig abzuschätzen, ob
Messungen zu noch höheren erreichbaren Feldern ausreichen (< 100 T),
um den eventuell ausbleibenden Phasenübergang zu erreichen. Wenn
allerdings die Punkte des Phasendiagramms von Takeuchi et al. extrapo-
liert werden, wie es eingangs auch für B || a durchgeführt wurde, erhalten
wir ein kritisches Feld zwischen 70 bis 90 Tesla. Aufgrund der geringen
Datendichte könnte sich für die Legitimation weiterer Hochfeldmessun-
gen > 65 T eine Aufnahme weiterer Datenpunkte im Niedrigfeldbereich
(> 9 T), durch die Vermessung der speziﬁschen Wärmekapazität für
B || c, lohnen.
Durch die starke Anisotropie in der Magnetisierung und dem Magneto-
widerstand zwischen den drei Kristallachsen ist darüber hinaus eine Va-
riation der Hall-Konﬁguration sinnvoll. Dabei kann die Unterscheidung
gemacht werden, ob jeweils der Probenstrom I entlang einer Kristallachse
X angelegt wird oder das von außen angelegte Magnetfeld B (I ||X ⊥B
oder I ⊥X ||B). Dadurch werden die elektronischen Eigenschaften un-
mittelbar mit den magnetischen Eigenschaften in Beziehung gesetzt und
die starke Anisotropie des Systems ausgenutzt, sodass die elektronischen
Zustände des Systems besser verstanden werden können.
Darüber hinaus kann eine Konﬁgurationsvariation für die Messung
des Magnetowiderstandes einen besonderen Einblick in die Anisotropie
liefern. Bisher wurde lediglich der longitudinale Magnetowiderstand
gemessen (I ||X ||B). Es liegt also nah, dass eine Messung des transver-
salen Magnetowiderstandes zusätzliche Erkenntnisse liefert. Dies gilt vor
allem, wenn eine der Komponenten entlang der c-Achse gerichtet ist.
Allerdings sollte zuvor in Betracht gezogen werden, die Probenqualität
der Kristalle durch Tempern wieder zu verbessern und somit die Anzahl
an Mikrorissen im Einkristall zu minimieren oder auf einen Satz neuer
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Kristalle zurückgegriﬀen werden. Denn, wie gezeigt, hat die Hochfeldstu-
die und die nachträgliche Vermessung in unserem Labor alle Kristalle
arg in Mitleidenschaft gezogen und zur Bildung von Mikrorissen in den
Einkristallen gesorgt. Gerade für elektrische Messungen ist die Anzahl
von Mikrorissen und Korngrenzen im Einkristall von entschiedener Be-
deutung, wie der qualitative Unterschied der Ergebnisse zur Messung
des Magnetowiderstandes zwischen I || a und I || b gezeigt hat ( vgl.
Abb. 6.11b und 6.12b). Darüber hinaus könnte die Minimierung von Mi-
krorissen die magnetischen Signaturen im Magnetowiderstand für I || c
wieder sichtbar machen, wodurch die oben erwähnte Datendichte der
Phasengrenzpunkte im Niedrigfeldbereich unmittelbar erhöht werden
kann.
6.4. Zusammenfassung
Es wurden die Magnetisierung und die Magnetostriktion in hohen Fel-
dern bis 65 T an einkristallinem U2Rh3Si5 entlang der drei Kristallachsen
durchgeführt. Dadurch konnte das magnetische Phasendiagramm für
U2Rh3Si5 in einem weiten Feld- und Temperaturbereich erstellt wer-
den. Die Messungen werden durch nachträgliche Untersuchungen in
unserem Labor unterstützt. Allerdings konnte während dieser Messun-
gen herausgearbeitet werden, dass die Zunahme von Mikrorissen im
Einkristall durch die Messungen selbst eine Interpretation der Daten
erschweren kann. Entlang der kristallographischen a- und b-Achse konnte
der vollständige Bereich für den Übergang aus der antiferromagneti-
schen Phase erfasst werden. Allerdings treten weitere Phasen auf, die
die komplexe Natur des Phasenüberganges in das antiferromagnetische
Regime noch weiter betonen. Jedoch unterstreichen der hysteretische
Charakter dieser neuen Phasen die Idee eines erste Ordnungsphasenüber-
gang in den Antiferromagnetismus, der bereits durch vorangegangene
Messungen beleuchtet wurde [133, 134, 136, 137]. Um der Frage nach
dem „bootstrapping“-Eﬀekt genauer auf den Grund zu gehen, ist es nun
notwendig eine experimentell gestützte theoretische Betrachtung der
Bandstruktur mit einhergehender Kristallfeldaufspaltung und Anisotro-
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pie durchzuführen. Da das quasi-orthorhombische Kristallsystem von
U2Rh3Si5 äußerst komplex ist, ist ein systematisches Aufschlüsseln der
auftretenden Eﬀekte und Phasen von theoretischer und experimenteller
Seite unabdingbar. Die hier vorgestellten Ergebnisse in Kombination






Bei der LR700 handelt es sich um eine lineare Widerstandsmessbrücke,
die bei einem AC-Signal mit einer Frequenz von 15.9 Hz Widerstände im
Messbereich von 2 MΩ bis 2 mΩ abdeckt (vgl. Abb. A.1). Die verwen-
deten Probenströme reichen hierbei von 1 nA bis 30 mA. Damit können
unter idealen Laborbedingungen laut Hersteller Spannungen bis in den
10 µV-Bereich und somit Widerstände bis in den nΩ-Bereich gemessen
werden. Da dies allerdings nur für idealisierte und optimierte Laborauf-
bauten des Herstellers gilt, sollen im folgenden Charakteriserungsmessun-
gen vorgestellt werden, die die Bedingungen in unserem Labor abdecken
und somit eine Abschätzung für die Güte des Messsignals bei den von
uns untersuchten Systemen, den eingestellten Messparametern und den
verwendeten Temperaturen liefern. Um die Auﬂösungsgrenze der LR700
und die speziﬁschen Messparameter, die während unserer Messungen
verwendet werden, zu charakterisieren, wurde mit Silberleitlack ein
Stück Indiumdraht in der in Abschnitt 2.2.1 beschriebenen Vier-Punkt-
Konﬁguration für Bulk-Proben kontaktiert (Durchmesser der Probe ~ 1
mm2, Abstand der Spannungskontakte ~ 10 mm). Diese Probe wurde
stellvertretend für die anderen in dieser Arbeit verwendeten Proben
ausgewählt, da Indium zwei wesentliche Charakteristiken mit sich bringt.
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Abbildung A.1.: LR700 Widerstandsmessbrücke. Einstellbar sind neben
der Filterzeit, der Widerstandsbereich, die Anregungs-
spannung und den damit verbundenen Messstrom, sowie
diverse Messmodi.
Zum einen ist der Absolutwert für den speziﬁschen Widerstand und
vor allem für den residuellen Widerstand bei tiefen Temperaturen sehr
gering (mit geschätztem Geometrievorfaktor im Bereich ~ 0.05 µΩcm)
und zusätzlich hat Indium einen Übergang in eine supraleitende Phase
bei 3.40 K [8], was sich in einem Bereich beﬁndet, der leicht mit ei-
nem 4He-Kryostaten gemessen werden kann. Durch den sehr kleinen
speziﬁschen Widerstand ergeben sich reale Messwerte des gemessenen
Widerstandes, die sich an der Auﬂösungsgrenze der LR700 bewegen. Da-
durch können diverse Filtereigenschaften der LR700 und der Einﬂuss des
verwendeten Probenstromes in der Nähe der Auﬂösungsgrenze charakte-
risiert werden. Der Übergang in die supraleitende Phase dient hierbei
als Indikator, wie gut die Probe mit dem Probenraum im thermischen
Gleichgewicht ist, und ob eine Variation der Temperaturänderungsrate
bei temperaturabhängigen Messungen zu einer signiﬁkanten Störung
dieses Gleichgewichtes führt, denn das für die Messungen verwendete
Thermometer des Kryostaten beﬁndet sich nicht in unmittelbarer Nähe
zur Probe, sondern an der Außenseite des Probenraumes. Durch diese ex-
perimentelle Charakterisierung werden alle verwendeten Messparameter,
die bei unseren Labormessungen verwendet werden, betrachtet und wir
erhalten eine Abschätzung experimenteller Fehler, da alle anderen im
Laborbetrieb gemessenen Proben in der Regel einen deutlich größeren
Absolutwert für den speziﬁschen Widerstand besitzen. Im einzelnen
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wurden folgende Messungen durchgeführt:
• Umpolung der Spannungskontakte (für die Bestimmung eines
messinstrumentinternen Oﬀsets)
• Variation der Filterzeit und des Probenstromes (für die Abschät-
zung des Rauschens im Messignal)
• Variation der Temperaturänderungsrate „K/min“ (für die Abschät-
zung der thermischen Kopplung zwischen Probe und Probenraum)
Die Widerstandsmessungen wurden jeweils in einem Temperaturbereich
von 2.3 bis 10 K durchgeführt. Unterhalb einer Temperatur von 3.4 K
sollte der gemessene Widerstand der Indiumprobe aufgrund seiner supra-
leitenden Phase auf Null fallen. Da die LR700 in Verbindung mit einer
AC-Vier-Punkt-Konﬁguration nicht dafür ausgelegt ist, einen komplett
verschwindenden Widerstand zu messen, wurde der vom Gerät angezeig-
te Oﬀset in Abb. A.2 dargestellt. Gleichzeitig wurde in dieser Abbildung
die Messung mit vertauschten Spannungskontakten aufgetragen. Die
Umpolung der Spannungskontakte führt zu einem Vorzeichenwechsel des
gemessenen Spannungssignals, was durch einen negativen Widerstand
signalisiert wird. Dies dient lediglich der Information über die Polung
der gemessenen Spannung und hat keine physikalische Aussagekraft.
Allerdings kann durch diese Umpolung gezeigt werden, dass der Oﬀset
des Widerstandes der supraleitenden Phase für beide Polungen im Be-
trag nahezu gleich groß ist. Außerdem scheint sich der Oﬀset durch die
gesamte Messung bis 10 K zu erstrecken. Das wird dadurch deutlich dass
die Diﬀerenz der Beträge für beide Polungskonﬁgurationen verschwin-
dend gering ist (vgl. Abb. A.2 blaue Linie). Dadurch ist gezeigt, dass der
Oﬀset, der erst durch die supraleitende Phase auﬀällt, vom Messgerät
selbst verursacht wird und im gesamten Temperaturbereich konstant ist.
Dieser Oﬀset ist im Vergleich zu den minimalen Widerstandswerten der
Indiumprobe verhältnismäßig groß (Oﬀset: 1.74 µΩ, Widerstand bei 4 K:
1.87 µΩ). Dazu muss allerdings berücksichtigt werden, dass im kleinsten
Messbereich der LR700 von 2 mΩ gemessen wurde. In diesem Bereich
ist die digitale Anzeigeauﬂösung des Gerätes 10 nΩ, was der letzten
Nachkommastelle der Anzeige entspricht. Laut Gerätehersteller ist die
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Abbildung A.2.: Mit der LR700 gemessener temperaturabhängiger Wider-
stand eines Indiumdrahtes bei unterschiedlicher Polung
der Spannungskontakte in AC-Vier-Punkt-Konﬁguration.
Aufgenommen bei einer Temperaturänderungsrate von 1.5
K/min, einer Filterzeit von 3 sec und einem Probenstrom
von 30 mA. Die blaue Kurve ist die Diﬀerenz der beiden
Messungen.
durchschnittliche Genauigkeit für alle Widerstandsbereiche ± 0.02 %
(± 400 nΩ im 2 mΩ-Messbereich). Darüber hinaus ergibt sich für den
aus den Messungen ermittelten speziﬁschen Widerstand des Indiums
(unter Verwendung der oben erwähnten geometrischen Abmessungen)
ein Wert von ~ 20 bis 50 nΩcm, was zum einen einen realistischen
Wert für Indium bei tiefen Temperaturen darstellt und zum anderen
beachtlich klein ist. Da die sonst untersuchten Systeme in der Regel
deutlich größere Absolutwerte des Widerstandes besitzen, fällt der Oﬀset
dort nicht ins Gewicht.
Sollten zukünftig dennoch Messungen mit der LR700 in einem nied-
rigeren Widerstandsbereich gemacht werden, so sollte besser auf die
Relativwert-Messoption des Gerätes (∆R-Modus) zurückgegriﬀen wer-
den. Gerade bei Supraleitern kann in der supraleitenden Phase der
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vom der LR700 verursachte Oﬀset ermittelt und durch diese Option im
Messsignal bereinigt werden. Dadurch lassen sich wiederum die Absolut-
werte in der nicht supraleitenden Phase genauer bestimmen. Im Fall von
Indium entspräche dies einen berechneten Widerstand von ~ 100 nΩ
bei 4 K, wobei die oben erwähnte Genauigkeit des Geräts nicht außer
Acht gelassen werden darf.
Mit unserem Setup lassen sich also elektrische Widerstände bis in den nΩ-
Bereich zuverlässig messen. Das ist der Grund, warum die Messungen des
speziﬁschen Widerstandes für die im Rahmen dieser Arbeit untersuchten
Systeme ein so geringes messgerätspeziﬁsches Rauschen aufweisen, da
die Absolutwerte der gemessenen Widerstände von MnB4, MnSi, NbFe2,
UPt2Si2 und U2Rh3Si5 um einige Größenordnung höher sind.
Daraus lässt sich wiederum schließen, dass - falls das gemessene Wi-
derstandssignal ein hohes Rauschlevel besitzt - die Ursache entweder
intrinsischer Natur ist oder die Messleitungen einen Defekt haben. Ge-
rade im Fall der Kontaktierung mit Silberleitlack kann aufgrund der
Oberﬂächenmorphologie einer Probe oder durch brüchige bzw. defekte
Silberleitlackverbindungen eine Erhöhung des Rauschlevels erzeugen.
Darüber hinaus erhöht es das Rauschniveau signiﬁkant, wenn der ge-
wählte Probenstrom zu gering ist. Aus diesem Grund wurden Messungen
mit unterschiedliche Filterzeiten der LR700 bei einer Messung mit zu
geringem Probenstrom in Abb. A.3 dargestellt. Die gemessenen Da-
tensätze wurden der Übersichtlichkeit halber gegeneinander versetzt
aufgetragen. Die gestrichelte rote Linie visualisiert den Literaturwert
von 3.4 K des Übergangs in die supraleitende Phase von Indium. Die
Messungen wurden alle mit der gleichen Temperaturänderungsrate von
1.5 K/min durchgeführt. Dadurch ist sichergestellt, dass die verwendeten
Filterzeiten von 1, 3 und 10 sec keinen signiﬁkanten Einﬂuss auf die
relativen Verläufe haben. Das wird durch den Übergang bei 3.4 K deut-
lich. Trotz unterschiedlicher Filterzeiten beﬁnden sich die Übergänge in
die supraleitende Phase der jeweiligen Messungen an gleicher Stelle. Le-
diglich das Rauschen wird mit geringerer Filterzeit größer, weshalb eine
Zuordnung des Überganges für eine Filterzeit von 1 sec etwas schwieriger
fällt, da der Übergang durch den großen LR700 bedingten Oﬀset und
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den geringen Änderungen der absoluten Widerstände vom Rauschen
nahezu überdeckt wird. Bei einer Filterzeit von 3 und 10 sec ist der
Übergang allerdings deutlich erkennbar.
Damit das eigentliche Messsignal nicht im Vorfeld durch eine zu große Fil-
terzeit eventuell doch beeinﬂusst wird, werden alle Messungen in unserem
Setup mit einer Filterzeit von 3 sec durchgeführt. Unter Beachtung der
verwendeten Temperaturänderungsraten und dem abgeschätzten Fehler
des Thermometer für die Absolutwerte der Temperatur des Kryostaten
von ~ 0.1 K im relevanten Temperaturbereich scheint diese Filterzeit
eine geeignete Wahl. Darüber hinaus ist zu beobachten, dass die Wahl
des Probenstromes einen deutlich größeren Eﬀekt auf das Rauschen
im Messsignal hat (Grüne Linie) als die Wahl der Filterzeit. Selbst bei
der verwendeten Filterzeit von 3 sec ist die Messung mit 10 µA Pro-
benstrom verrauschter als die Messung mit 30 mA und 1 sec Filterzeit.
Außerdem sieht man am Oﬀset zu den anderen Messungen, dass ein zu
geringer Probenstrom zusätzlich einen Eﬀekt auf die Absolutwerte des
Widerstandes verursacht, denn alle Messungen wurden um den selben
konstanten Faktor in der Auftragung gegen einander verschoben. Bei
den Messungen mit der LR700 muss also vorher sichergestellt werden,
dass der Probenstrom bestmöglich ausgewählt wird und es muss geprüft
werden ob ggf. dadurch bereits eine Rauschminimierung erzeugt werden
kann. Allerdings muss bei Nanostrukturen und Proben mit großem
Widerstand darauf geachtet werden, dass zu große Probenströme einen
Heizeﬀekt in der Probe verursachen können und auf diese Weise bei be-
sonders kleinen Nanostrukturen sogar eine Zerstörung derselben erreicht
werden kann.
Als letzten Punkt wird die thermische Ankopplung der Probe genauer
beleuchtet. Dafür wurde in Abb. A.4 der gemessene Widerstand an
Indium bei unterschiedlichen Temperaturänderungsraten aufgetragen.
Da sich die Probe ein Stück weit entfernt von dem verwendeten Ther-
mometer beﬁndet, kann es bei einer schlechten thermischen Ankopplung
und der Begrenzung durch die Wärmeleitung des Probenträgers zu einer
Verschiebung der eigentlichen Probentemperatur kommen (vgl. Abb.
A.5). Da die Wärmekapazität des Systems selbst auch temperaturab-
hängig ist, muss bei Messungen zu höheren Temperaturen von > 100 K
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Abbildung A.3.: Mit der LR700 gemessener temperaturabhängiger Wider-
stand eines Indiumdrahtes und unterschiedlich eingestell-
ten Filterzeiten und Probenströmen. Aufgenommen bei
einer Temperaturänderungsrate von 1.5 K/min. Bei den
variierten Filterzeiten wurde ein Probenstrom von 30 mA
verwendet und bei der Messung mit 10 mA Probenstrom
wurde eine Filterzeit von 3 sec benutzt. Die rote gestrichel-
te Linie zeigt den Übergang in die supraleitende Phase bei
3.4 K. Die Daten wurden für die Übersichtlichkeit entlang
der y-Achse verschoben.
darauf geachtet werden, dass dem System mehr Zeit gegeben wird um
relaxieren zu können, sodass die Probe jederzeit auch die Temperatur
des Thermometers besitzt. Da bei den meisten Messungen im Rahmen
dieser Arbeit aber eher der Tieftemperaturbereich von Bedeutung ist,
wird in dieser Charakterisierung nur der Einﬂuss der Temperaturände-
rungsrate bei niedrigen Temperaturen betrachtet. Die Messungen zeigen
bis zu einer Temperaturänderungsrate von 1.5 K/min nahezu den selben
Verlauf und liegen gut übereinander. Auch der Punkt des supraleitenden
Überganges wird von allen Messungen getroﬀen. Auﬀällig ist jedoch
unter Vernachlässigung des Rauschens, dass nur bei der Messung mit
einer Temperaturänderungsrate von 0.5 K/min (schwarze Linie) der
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obere Teil des Sprunges perfekt auf den Literaturwert (rote gestrichelte
Linie) fällt. Zu höheren Temperaturen zeigt die Messung mit 2.5 K/min
eine leichte Verschiebung im Vergleich zu den anderen Messungen, was
dafür spricht, dass bei solch einer Temperaturänderungsrate die Probe
thermisch nicht mehr ausreichend mit dem restlichen System gekoppelt
ist. Die Probe hat in dem Fall nicht mehr die selbe Temperatur wie das
Thermometer. Da wie oben erwähnt durch die Wärmeleitung und der
temperaturabhängigen Wärmekapazität das System an sich zu höheren
Temperaturen länger benötigt, um ins thermische Gleichgewicht zu kom-
men, sollte der Eﬀekt zu höheren Temperaturen noch mehr ins Gewicht
fallen. Auch bei einer Temperaturänderungsrate von 1.5 K/min kann
nicht völlig ausgeschlossen werden, dass es zu höheren Temperaturen zu
solchen Eﬀekten kommt, was bei der Interpretation der Daten in einem
Temperatursweep bis 300 K stets berücksichtigt werden muss. Um diesen
Eﬀekt zu eliminieren, und falls dennoch Absolutwerte oder Anomalien in
diesem Bereich betrachtet werden müssen, muss ggf. auf Einzelmessun-
gen bei ﬁxer Temperatur zurückgegriﬀen werden, bei denen man dem
System genug Zeit zum thermischen Relaxieren gibt. Für Eﬀekte, die in
einem großen Temperaturbereich stattﬁnden, und relative Verläufe bei
tiefen Temperaturen reichen allerdings eine Temperaturänderungsrate
von 1.5 K/min aus. Sind die Anomalien sehr scharf, wie beim Übergang
von Indium, sollte auf eine Temperaturänderungsrate von 0.5 K/min
zurückgegriﬀen werden.
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Abbildung A.4.: Mit der LR700 gemessener temperaturabhängiger Wider-
stand eines Indiumdrahtes bei verschiedenen Temperatur-
änderungsraten. Aufgenommen bei einer Filterzeit von 3
sec und einem Probenstrom von 30 mA. Die rote gestri-
chelte Linie zeigt den Übergang in die supraleitende Phase
bei 3.4 K.
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Abbildung A.5.: Technische Zeichnug des verwendeten Kryostaten („Spec-
tromag“ der Firma Oxford Instruments). Der 4He-Kryostat
ist mit einem Variable Temperature Insert (VTI) ausge-
stattet. Dies erlaubt Messungen im Probenraum (grün)
zwischen 1.5 bis 300 K. Der Probenraum wird thermisch
durch einen Block aus Kupfer (unterer Bereich des VTI)





Wir haben Hochfelduntersuchungen an einkristallinem stöchiometrischen
NbFe2 durchgeführt. Dieses Material ist im Rahmen von Untersuchun-
gen der Quantenkritikalität in itineranten Ferromagneten diskutiert
worden [139–142]. Im Kontext der vorliegenden Arbeit wurde der spe-
ziﬁsche Widerstand in hohen Magnetfeldern genauer beleuchtet. Die
Experimente fanden im Laboratoire National des Champs Magne´tiques
Intenses in Toulouse, Frankreich statt. Der speziﬁsche Widerstand von
einkristallinem NbFe2 wurde in extern angelegten Magnetfeldern entlang
der kristallograﬁschen c-Achse bis 15.5 T in einem Temperaturbereich
zwischen 1.4 - 55 K gemessen. In diesem Kapitel liegt der Fokus auf
der Extrahierung der Übergangstemperatur TN aus den Magnetowi-
derstandsdaten, denn TN kann im temperaturabhängigen speziﬁschen
Widerstand von stöchiometrischem NbFe2 praktisch nicht identiﬁziert
werden.
In den vergangenen Jahren wurden physikalische Eigenschaften von
modernen magnetischen Materialien in der Nähe der quantenkritischen
Punkte untersucht, indem auf verschiedene Art und Weise die die ma-
gnetischen Grundzustandseigenschaften bestimmenden Energieskalen
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Abbildung B.1.: Magnetisches Phasendiagramm für unterschiedliche stö-
chiometrische Zusammensetzung von Nb1−yFe2+y. Aus
Ref. [149] entnommen.
im Bereich des quantenkritischen Punktes kontrolliert verändert wur-
den. Als Beispiel sei hier das f -Elektronen-Übergangsmetall YbRh2Si2
erwähnt [143–148]. Hierbei ist eine Form des Studiums die Magneto-
transportcharakteristiken durch die Messung des Magnetowiderstandes
zu untersuchen. Auf diese Weise kann die Feldabhängigkeit der charakte-
ristischen Energieskalen genauer betrachtet werden. Als Gegensatz zum
f -Elektronen-Übergangsmetall YbRh2Si2 ist NbFe2 ein Beispiel für ein
itinerantes System in der Nähe eines quantenkritischen Punktes. Es wur-
de gezeigt, dass die Nb/Fe Stöchiometrie im Sinne Nb1−yFe2+y als Funk-
tion des Kontrollparameter y für unterschiedliche Grundzustandsphasen
sorgt [139–142]. Nb-reiches Material hat einen ferromagnetischen Grund-
zustand, Material nahe der stöchiometrischen Zusammensetzung ordnet
in einer „spin density wave“ (SDW) mit kleinem Moment. Dagegen ord-
net Fe-reiches Material wieder ferromagnetisch [139–142]. Zwischen dem
Nb-reichen und dem stöchiometrischen Material wird somit magnetische
Ordnung zu T = 0 K unterdrückt, hier beﬁndet sich ein quantenkritischer
Punkt/Bereich (vgl. Abb. B.1). Kürzlich wurden die unterschiedlichen
Phasen und Phasengrenzen durch µSR und ESR-Experimente heraus-
gearbeitet [150]. Im Kontext des Auftretens multipler Energieskalen in
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der Nähe der Quantenkritikalität scheint es, dass sich ein itinerantes
System wie NbFe2 unterschiedlich im Vergleich zu bspw. YbRh2Si2, als
System mit lokalem Moment, verhält. Vor diesem Hintergrund haben
wir Hochmagnetfeldstudien von einkristallinem stöchiometrischen NbFe2
durchgeführt. Hier wird die Analyse des Magnetowiderstandes und deren
Ergebnisse in Felder bis 15.5 T diskutiert.
Die Bestimmung des speziﬁschen elektrischen Widerstandes und des
Magnetowiderstandes wurde im Laboratoire National des Champs Mag-
ne´tiques Intenses in Toulouse, Frankreich, durchgeführt. In unseren
Untersuchungen wurden ein gut-charakterisierter und einkristalliner
stöchiometrischer NbFe2 Kristall von hoher Probenqualität verwendet
(Ordnungstemperatur in den SDW-Zustand TN=12 K) [139–142]. Der
Kristall wurde darüber hinaus durch vorangegangene µSR-Experimente
charakterisiert [150]. Für die Messung des magnetfeldabhängigen spe-
ziﬁschen Widerstandes wurde auf eine Vier-Punkt-Konﬁguration mit
punktgeschweißten Kontakten zurückgegriﬀen. Das externe Magnetfeld
B || I bis 15.5 T wurde entlang der kristallographischen c-Achse (ea-
sy magnetic axis) in einem Temperaturbereich zwischen 1.4 - 55 K
angelegt.
Die Feldabhängigkeit des elektrischen speziﬁschen Widerstandes ρ ent-
lang der c-Achse von stöchiometrischen NbFe2 ist in Abb. B.2 für
unterschiedliche Temperaturen dargestellt. Aus diesen Messungen kann
die Temperaturabhängigkeit für feste Magnetfelder extrahiert werden.
Der speziﬁsche Widerstand bei Nullfeld aus den Daten zeigt keinen
klaren Hinweis auf einen Phasenübergang in die SDW-Phase (Inset von
Abb. B.2). Das ist konsistent mit vorangegangenen Untersuchungen,
wo der Nullfeldwiderstand qualitativ keine klaren Signaturen bei TN
zeigt [139, 140, 149]. Qualitativ kann die Abwesenheit dieser Signatur in
Form eines Knicks oder einer Anomalie im speziﬁschen Widerstand durch
das sehr kleine magnetische Moment in der SDW-Phase erklärt werden.
Dieses magnetische Moment wurde in Ref. [150] zu 0.001-0.01 µB be-
stimmt. In Feldern von 15 T wird das Fermi-Flüssigkeitsverhalten domi-
nant, was durch die speziﬁsche T -Abhängigkeit im magnetfeldabhängigen
Widerstand deutlich wird [140]. In Anbetracht der Feldabhängigkeit des
Magnetowiderstandes sieht man unterhalb des SDW-Phasenüberganges
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 1,4K   12,5K   30K
 4,2K   15K   40K
 5,4K   17,5K   55K
 7,5K   20K
 10K   25K
Abbildung B.2.: Magnetische Feldabhängigkeit des speziﬁschen Widerstan-
des von NbFe2 mit angelegtem Magnetfeld B || I entlang
der c-Achse bis 15.5 T in einem Temperaturbereich zwi-
schen 1.4 - 55 K. Das Inset zeigt die Temperaturabhängig-
keit des speziﬁschen Widerstandes von NbFe2 in Nullfeld
und bei 15 T (aus den Magnetowiderstandsmessungen
extrahiert). Aus Ref. [87] entnommen.
einen Abfall von ρ für kleine Magnetfelder, wobei oberhalb von TN
(dunkelblaue Linie in Abb. B.2 durch den Pfeil gekennzeichnet) für
B → 0 dρ/dB Null ist.
Für eine weitere Analyse für das Verhalten des speziﬁschen Widerstandes
in Magnetfeldern haben wir eine normalisierte Art der Daten verwendet,
indem ∆ρ/ρ = (ρ(T,B)− ρ(T, 0)/ρ(T, 0)) berechnet wurde.
Mit ∆ρ/ρ ist es nun möglich die Messungen des Magnetowiderstandes in
Form eines 3D/Konturplottes aus einem anderen Blickwinkel zu betrach-
ten (siehe Abb. B.3), denn hier dominiert die Temperaturabhängigkeit
von ρ nicht mehr den Magnetowiderstand. Überraschenderweise sieht
man, dass diese Art der Auftragung eine Unterdrückung der Spinﬂuk-
tuationen oberhalb des Überganges in den SDW-Zustand visualisiert.
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Abbildung B.3.: 3D/Konturplot von ∆ρ/ρ als Funktion des Magnetfeldes
bis 15 T und im Temperaturbereich zwischen 1.4 - 55 K;
für Details siehe Text. Aus Ref. [87] entnommen.
Bei hohen Magnetfeldern und in einem Temperaturbereich zwischen
10 K und 20 K ist ein ausgeprägtes Minimum von ∆ρ/ρ („blaue Insel“
in Abb. B.3), bei dem der normalisierte Magnetowiderstand um 21%
abfällt.
Die Form dieses Minimums ist keilförmig, wobei die Spitze des Keils
in der Nähe von 12 K liegt. Das ist konsistent mit der SDW-Über-
gangstemperatur von TN=12 K, die durch vorangegangene Messungen
der Magnetisierung bestimmt wurde [139, 140]. Die Form der blauen
Insel scheint die Unterdrückung der Spinﬂuktuationen im Vergleich zum
Nullfeldwiderstand widerzuspiegeln, einhergehend mit einem starken
Eﬀekt genau über TN . Dass die Unterdrückung der Spinﬂuktuationen
156 Anhang B. Phasenübergang-Hochfeld-Analyse am Beispiel NbFe2
im Hochfeldbereich dazu verwendet werden kann, um TN zu bestim-
men, ist qualitativ konsistent mit der Theorie von Spinkorrelationen
und ihren Eﬀekt auf magnetische Materialien [151]. Hierbei ist das Wi-
derstandsverhalten in der Nähe einer kritischen Temperatur TN (d.h.
dρ/dT ) vergleichbar mit der speziﬁschen Wärmekapazität cp. In hohen
Magnetfeldern ist die Unterdrückung der Spinﬂuktuationen (d.h. in
dρ/dT und cp) besonders ausgeprägt beim kritischen Punkt, was sich
bei einer normalisierten Auftragung des Magnetowiderstandes als ein
starker Eﬀekt bei TN herausstellt. Überraschenderweise zeigt nun also
diese Art der Auftragung und die Unterdrückung der Spinﬂuktuationen
die Existenz eines magnetischen Phasenüberganges, obwohl im Null-
feldfall keine ausgeprägte Anomalie in ρ oder in dρ/dT zu beobachten
ist.
Diese Art der Analyse und Auftragung zeigt, dass der normalisierte
Magnetowiderstand dazu verwendet werden kann, um den Bereich eines
magnetischen Phasenüberganges zu identiﬁzieren. Damit war es erstmals
möglich, die magnetische Übergangstemperatur TN von NbFe2 aus
speziﬁschen Widerstandsmessungen zu extrahieren, in diesem Fall von
der paramagnetischen in eine SDW-geordnete Phase.
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